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During the last decades semiconductor microcavities have gained a lot of interest for tech-
nological applications as well as for fundamental research. This includes the use as basic
component in vertical-cavity surface-emitting lasers (VCSELs), which are well established
in data-communication. In addition they present a system for studying cavity quantum
electrodynamic phenomena. Semiconductor quantum wells or quantum dots can be integra-
ted as active media into the microcavity. The integration of quantum wells is interesting
for laser applications and for entering the strong-coupling regime. The latter one beeing
promising for a new kind of lasers with reduced laser threshold. By integrating quantum
dots into pillar microcavities, their outcoupling efficiency can be enhanced via the Purcell
effect making this system a very promising approach for the realization of efficient solid-state
single-photon sources. These single-photon sources are a key element for applications in the
field of quantum-information processing like, e.g., quantum cryptography.
In this thesis, microcavities with different geometries and different active media (quantum
wells or quantum dots) are studied by microphotoluminescence (➭PL) experiments in real
and k-space. By means of focused ion beam (FIB) milling the investigated structures are
processed out of ZnSe- and GaN-based planar microcavities.
For the first time, an optical characterization of monolithically grown microcavities with three
embedded ZnSe quantum wells is presented. Excitation density dependent measurements
reveal a superlinear increase of the PL intensity. A laser threshold of 5 pJ is determined.
Reflectivity measurements in real and k-space show clear indications of the lower and upper
polariton branches demonstrating the strong coupling regime. For the Rabi splitting, a value
of 19meV is determined.
It is an efficient way of generating polarized single photons if the emission of a quantum dot
is brought into spectral resonance with a polarized cavity mode. Therefore, the use of pillar
microcavities with elliptical geometry is shown as an efficient way to lift the polarization
degeneracy of the cavity modes. The efficiency of this method is studied by investigating
the polarization degree of the emitted light. The emission of a single quantum dot is tuned
into a polarized mode and out again by temperature variation allowing for a switching of the
polarization state of the emitted light.
Connected microcavities with different pillar diameters were processed by FIB etching. Wi-
thin these structures, the individual optical fields of the two cavities couple to each other
leading to the evolution of new optical states. The optical field distribution is studied by
means of an investigation of the far field emission. In this way, the two-dimensional field
distribution of a structure with different pillar diameters was experimentally obtained for
the first time, revealing the coexistence of localized as well as delocalized modes in the same
structure. Furthermore, the internal mode distribution of elliptically shaped microcavities
is investigated and an analogy to the coupled pillar microcavities is revealed. This analogy
allows the treatment of elliptical microcavities as a system of coupled cavities with a rather
large coupling constant.
The emission properties of monolithic GaN-based VCSEL-structures with an active layer
of InGaN quantum dots are investigated. For these structures, an enhancement of the out-
coupling efficiency of the quantum dot emission due to a coupling to the cavity modes was
observed for the first time.
These results demonstrate the huge potential of quantum cavity electrodynamics and the
possibility to tailor the emission properties of semiconductor quantum wells and dots by use
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Die sta¨ndige Verfu¨gbarkeit von Informationen, sei es u¨ber Telekommunikation, E-Mail oder
das Internet hat die Gesellschaft in den letzten Jahrzehnten stark gepra¨gt und vera¨ndert.
Um den mit diesem fortwa¨hrenden Informationsaustausch verbundenen starken Anstieg des
weltweiten Datenstroms bewa¨ltigen zu ko¨nnen, werden immer leistungsfa¨higere Wege fu¨r die
Datenu¨bertragung beno¨tigt. Durch Anwendungen wie dem Online-Banking oder dem Zugriff
auf online gespeicherte perso¨nliche Daten steigt zudem gleichzeitig die Menge an sensiblen
Daten, die bei der U¨bertragung gegenu¨ber unbefugten Zugriff gesichert werden mu¨ssen.
Fu¨r die Informationsu¨bertragung bieten Photonen aufgrund ihrer verschwindenden Masse und
der Ausbreitung mit gro¨ßtmo¨glicher Geschwindigkeit die ideale Grundlage. Zudem erlaubt die
Verwendung von Multiplexing-Verfahren viele optische Signale gleichzeitig ohne gegenseitige
Beeinflussung u¨ber ein einziges Glasfaserkabel zu u¨bertragen, was einen sehr hohen Daten-
strom ermo¨glicht. Aus diesen Gru¨nden werden in der Datenu¨bertragung die herko¨mmlichen
Kupferleitungen auf immer weiteren Strecken zum Endverbraucher durch Glasfaserkabel
ersetzt. Bezu¨glich der U¨bertragungssicherheit ist bereits seit Anfang des letzten Jahrhunderts
mit Verfahren wie dem One Time Pad-Protokoll eine 100%ig sichere Datenu¨bertragung
mo¨glich [1, 2]. Der Schwachpunkt bei den bisherigen Verfahren liegt aber in der U¨bermittlung
des Schlu¨ssels, welcher ebenfalls auf sicherem Wege ausgetauscht werden muss.
Neben der Bewa¨ltigung immer gro¨ßerer Datenstro¨me zielen moderne Entwicklungen zudem
auf eine zunehmende Miniaturisierung der Bauelemente ab, bei welcher immer mehr Funktio-
nen auf gleichem Raum untergebracht werden und dadurch die Bauteile bei identischer Gro¨ße
immer leistungsfa¨higer werden (Mooresches Gesetz [3]). Die Hauptidee der neusten Entwick-
lungen ist dabei eine kostengu¨nstige Integration von immer mehr optischen Komponenten wie
Lichtquellen, Wellenleiter und Detektoren auf einem Chip [4]. Fu¨r zuku¨nftige Technologien
werden zusa¨tzlich auch vollkommen neuartige Konzepte basierend auf der Quanteninformati-
onsverarbeitung diskutiert und erforscht, mit welchen die Rechenleistung in vielen Bereichen
noch einmal deutlich erho¨ht werden soll [5–8].
Zentrale Bestandteile vieler optischer Technologien sind einerseits die aktiven Materialien, in
welchen das Licht erzeugt wird, und Mikrokavita¨ten, die bei dreidimensionalem Einschluss
des Lichts eine gezielte Manipulation des optischen Feldes erlauben [9–11]. Fu¨r einen technolo-
gischen Einsatz sollten zuku¨nftige Bauelemente mo¨glichst effizient und ohne teure Ku¨hlmittel
wie flu¨ssigem Helium betrieben werden ko¨nnen. Diese beiden Anforderungen an die akti-
ven Materialien ko¨nnen aufgrund der hohen Exzitonenbindungsenergie und Oszillatorsta¨rke
durch breitlu¨ckige Halbleiter mit Bandlu¨cken von u¨ber 2 eV erfu¨llt werden. Je nach gewa¨hlter
chemischer Zusammensetzung kann mit Verbindungen aus solchen Halbleitern der gesamte
sichtbare Spektralbereich bis ins Ultraviolette abgedeckt werden. Bei einer Ausdehnung der
aktiven Materialien von lediglich einigen wenigen Nanometern la¨sst sich die elektronische
Zustandsdichte durch einen Einschluss der Ladungstra¨ger in einer oder mehreren Dimen-
sionen gezielt vera¨ndern und ausnutzen. Ein eindimensionaler elektronischer Einschluss in
einer Ebene wird als Quantenfilm, ein dreidimensionaler Einschluss als Quantenpunkt be-
zeichnet. Bei den breitlu¨ckigen Halbleitern besitzen sowohl das Nitrid-basierte wie auch
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1 Einleitung
das ZnSe-basierte Materialsystem eine gut entwickelte epitaktische Herstellung, welche das
Wachstum der gewu¨nschten Quantenfilme und Quantenpunkte erlaubt. Mit diesen beiden
Materialsystemen ist zudem eine Emission im technologisch interessanten blau-gru¨nen Spek-
tralbereich mo¨glich [12–14], welche einerseits zusammen mit den bereits verfu¨gbaren blauen
und roten Lasern fu¨r Display- oder Projektionssysteme interessant ist, und zum anderen in
einem Absorptionsminimum von kostengu¨nstig erha¨ltlichen Plastikfasern liegt [15].
Eine Vera¨nderung der optischen Zustandsdichte ist durch die Verwendung von Mikrokavita¨ten
mo¨glich, welche entweder bei planarer Kavita¨t einen eindimensionalen optischen Einschluss
aufweisen oder im Fall von aus der planaren Probe strukturierten Mikrosa¨ulenresonatoren
einen dreidimensionalen optischen Einschluss besitzen. Der optische Einschluss wird dabei
durch eine Kombination aus Vielstrahlinterferenz in einer Abfolge dielektrischer Materialien
mit unterschiedlichem Brechungsindex, sogenannten Bragg-Spiegeln, und der Totalreflexion
beim U¨bergang vom Halbleitermaterial zur umgebenden Luft erreicht. Durch den optischen
Einschluss wird das Licht auf einem kleinen Volumen in der Gro¨ßenordnung von 1 ➭m3 ein-
geschlossen, was zu einer versta¨rkten Licht-Materie-Wechselwirkung fu¨hrt. Wird der obere
Spiegel der Mikrokavita¨t mit einer gegenu¨ber dem unteren Spiegel leicht reduzierten Reflek-
tivita¨t hergestellt, la¨sst sich eine erho¨hte Lichtemission in den oberen Halbraum erreichen.
Die zwei Bragg-Spiegel der Mikrokavita¨t, welche das lichtemittierende Medium umgeben,
ko¨nnen zudem als Resonator dienen. Im Fall einer entsprechend hohen Gu¨te der Kavita¨t kann
auf diese Weise eine senkrecht zur Oberfla¨che gerichtete stimulierte Emission erzeugt werden.
Diese Art der Laser wird als VCSEL (engl.: vertical-cavity surface-emitting laser) bezeichnet
und ist technologisch aufgrund eines anna¨hernd zirkularen Strahlprofils und des vertikalen
Monomodenbetriebs sehr interessant. Zudem kann durch die beiden Spiegel die Lebensdauer
eines emittierten Photons in der Kavita¨t derart erho¨ht werden, dass die Absorption des
Photons durch das aktive Medium wahrscheinlicher wird [16, 17]. Diese Absorption und
anschließende erneute Emission des Photons ist charakteristisch fu¨r den Bereich der starken
Kopplung. In diesem Bereich lassen sich neuartige physikalische Effekte beobachten. So wird
fu¨r die bereits realisierten polaritonischen Laser [18], welche ohne eine Besetzungsinversi-
on im herko¨mmlichen Sinn auskommen, zuku¨nftig eine deutlich reduzierte Laserschwelle
erwartet [19, 20]. Im Bereich der ZnSe-basierten VCSEL wurde bisher, trotz der theoretisch
viel versprechenden Eigenschaften von ZnSe-Quantenfilmen, noch keine starke Kopplung bei
monolithischen Strukturen erreicht.
Durch die Prozessierung von Sa¨ulenresonatoren mit asymmetrischen Querschnitt la¨sst sich die
Polarisationsentartung der Moden aufheben, was zur Erzeugung einer polarisierten Emission
ausgenutzt werden kann [21]. Bei Verwendung von Quantenpunkten als aktivem Material
la¨sst sich so eine polarisierte Emission aus einzelnen Quantenpunkten erreichen [22], welche
fu¨r Anwendungen in der Quanteninformationsverarbeitung sehr interessant ist.
Obwohl in den letzten Jahrzehnten große Fortschritte auf dem Gebiet der Kavita¨ts-
Elektrodynamik erzielt wurden, gibt es weiterhin viele offene Fragen. So ist bisher noch unge-
kla¨rt, inwieweit die fu¨r die Quanteninformationsverarbeitung wichtigen und hauptsa¨chlich auf
dem GaAs-Materialsystem durchgefu¨hrten Untersuchungen zur polarisierten Emission aus
einzelnen Quantenpunkten auf das fu¨r einen Betrieb bei ho¨heren Temperaturen wesentlich
besser geeignete ZnSe-Materialsystem u¨bertragbar sind. Weiterhin ist das Kopplungsver-
halten von Mikrokavita¨ten und der Einfluss auf die optischen Zusta¨nde insbesondere fu¨r
asymmetrische Strukturen bisher kaum untersucht. Gerade diese Strukturen sind aber fu¨r
die Kopplung von ra¨umlich getrennten Quantenpunkten sehr interessant.
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Aus diesen offenen Fragestellungen ergibt sich die Zielsetzung dieser Arbeit. Diese umfasst
die Prozessierung von Mikrosa¨ulenresonatoren mit unterschiedlichen Geometrien sowie die
Charakterisierung und Ausnutzung der vera¨nderten Licht-Materie-Wechselwirkung in diesen
Strukturen sowohl fu¨r den Bereich der schwachen wie auch der starken Kopplung. Ein Aspekt
ist dabei die Kontrolle des Emissionsverhaltens einzelner Quantenpunkte, insbesondere hin-
sichtlich des Polarisationszustands des emittierten Lichts. Weiterhin soll durch Studien zum
Kopplungsverhalten von optischen Feldern in Mikrokavita¨ten mit speziellen Geometrien
gekla¨rt werden, inwieweit sich solche Strukturen fu¨r eine Kopplung von ra¨umlich mehrere
Mikrometer entfernten Quantenpunkten eignen.
In Kapitel 5 werden die stimulierte Emission und die starke Kopplung in ZnSe-
Quantenfilm-Mikrokavita¨ten vorgestellt. Von der Verwendung bina¨rer ZnSe-Quantenfilme,
die eine sehr geringe inhomogene Verbreiterung der Emission besitzen, verspricht man sich
mehrere Vorteile gegenu¨ber der Verwendung von terna¨ren oder quaterna¨ren Quantenfilmen.
So soll im Regime der schwachen Kopplung die Laserschwelle des photonischen Lasings ver-
ringert werden. Zudem wird erwartet, dass sich mit einer geringen Anzahl an Quantenfilmen
das Regime der starken Kopplung erreichen la¨sst. Die notwendigen Grundlagen fu¨r das
Versta¨ndnis der beschriebenen physikalischen Vorga¨nge werden in Kapitel 2 erla¨utert, bevor
in Kapitel 3 ein U¨berblick u¨ber den Stand der Forschung gegeben wird.
Ein weiterer Aspekt dieser Arbeit sind die optischen Eigenschaften von Quantenpunkten,
welche in Mikrokavita¨ten mit lateralem optischen Einschluss eingebettet wurden. Der Aufbau
der Proben, deren Strukturierung sowie die zur optischen Charakterisierung verwendeten
Methoden werden dabei in Kapitel 4 geschildert. In Kapitel 6 werden zwei verschiedene
Methoden zur Erzeugung einer polarisierten Emission aus Mikrokavita¨ten behandelt.
Beide Methoden basieren auf der Verwendung von Sa¨ulenresonatoren, welche mittels fokus-
siertem Ionenstrahla¨tzen aus der planaren ZnSe-basierten Probe hergestellt wurden. Eine
Analyse der Abstrahlcharakteristik la¨sst fu¨r beide Fa¨lle eine Aussage u¨ber den Polarisations-
grad des emittierten Lichts und damit u¨ber die Effektivita¨t der jeweiligen Verfahren zu.
Durch die Verbindung von zwei Sa¨ulenresonatoren ko¨nnen die optischen Felder in den beiden
Mikrokavita¨ten miteinander wechselwirken, was sowohl zur Erzeugung von verschra¨nkten
Photonen wie auch zur Kopplung von Quantenpunkten u¨ber das optische Feld interessant ist.
Zur Charakterisierung dieser Kopplungspha¨nomene in Mikrokavita¨ten werden in Ka-
pitel 7 optische Studien an ZnSe-basierten Strukturen mit unterschiedlich starker Kopplung
gezeigt. Eine Untersuchung der Abstrahlung im Fernfeld liefert dabei Einsicht in die interne
Verteilung des optischen Feldes. Anschließend wird eine spezielle Geometrie pra¨sentiert, wel-
che die Koexistenz von lokalisierten und delokalisierten optischen Moden aufweist, was sie
fu¨r zuku¨nftige Anwendungen in der Quanteninformationsverarbeitung interessant macht.
Als Alternative zum ZnSe-basierten Materialsystem stehen Nitrid-Verbindungen zur
Verfu¨gung. Aus diesem Materialsystem hergestellten Mikrokavita¨ten weisen bisher jedoch noch
eine deutlich geringere strukturelle Qualita¨t im Vergleich zu ZnSe-basierten Mikrokavita¨ten
auf. In Kapitel 8 werden erstmals die optischen Eigenschaften von monolithisch hergestellten
InGaN-Quantenpunkt-Mikrokavita¨ten pra¨sentiert und auf Hinweise einer versta¨rkten
Auskopplung der Quantenpunktemission durch Ankopplung an die Kavita¨tsmoden unter-
sucht.





In diesem Kapitel sollen die zum Versta¨ndnis der Arbeit notwendigen physikalischen Grund-
lagen erla¨utert werden. Dazu werden zuerst die verwendeten breitlu¨ckigen Verbindungs-
halbleiter auf ZnSe- und GaN-Basis vorgestellt, bevor auf die optischen Eigenschaften der
daraus hergestellten Quantenfilme und Quantenpunktschichten eingegangen wird. Darauf
folgt ein Abschnitt zu den Charakteristika von Mikroresonatoren mit eingebetteten Quanten-
filmen und Quantenpunktschichten. Anschließend wird der Einfluss eines dreidimensionalen
optischen Einschlusses in Sa¨ulenresonatoren diskutiert, welcher zu speziellen photonischen
Eigenschaften fu¨hrt. Abschließend wird noch auf die grundlegenden Unterschiede der Licht-
Materie-Wechselwirkung in den beiden mo¨glichen Bereichen der schwachen beziehungsweise
starken Kopplung eingegangen.
2.1 Breitlu¨ckige Halbleiter fu¨r den blau-gru¨nen
Spektralbereich
In Halbleitern wird die Wellenla¨nge eines emittierten Photons bei der Interbandrekombination
hauptsa¨chlich durch den Bandabstand zwischen Leitungs- und Valenzband bestimmt. Um
Lichtemission im blau-gru¨nen Spektralbereich zu erzielen, finden daher breitlu¨ckige Verbin-
dungshalbleiter mit einer Bandlu¨cke gro¨ßer als 2 eV Verwendung. Dabei konzentriert sich
die Forschung auf die beiden Materialsysteme auf Basis von ZnSe und GaN, die auch in
dieser Arbeit zum Einsatz kommen. Im Folgenden wird ein kurzer U¨berblick u¨ber beide Ma-




Die II-VI-Verbindungshalbleiter kristallisieren in ihrer stabilen Phase hauptsa¨chlich als kubi-
sches Zinkblende-Gitter (abgeleitet aus dem Trivialnamen fu¨r ZnS) oder in der hexagonalen
Wurtzit-Struktur. So liegen die Halbleiter ZnSe und ZnS bei moderaten Temperaturen und
Dru¨cken stabil in der Zinkblende-Struktur vor. Diese besitzt eine kubische Kristallstruktur,
welche sich aus zwei ineinander liegenden kubisch-fla¨chenzentrierten Bravais-Gittern jeweils
einer Atomsorte zusammensetzt. Die beiden Gitter sind entlang der Raumdiagonalen der
kubischen Zelle um 1/4 der Diagonalenla¨nge gegeneinander verschoben. Insgesamt besitzt
jedes Atom damit in tetraedrischer Anordnung vier Nachbaratome der jeweils anderen Sorte.
Die Wurtzit-Struktur, welche die stabile Phase von CdSe und CdS darstellt, kann als hex-
agonal dichteste Kugelpackung (engl.: hexagonal close-packed, hcp) des einen Materials
beschrieben werden, bei welchem jede zweite Tetraederlu¨cke mit Atomen der zweiten Sorte
besetzt ist. Wie im Fall der Zinkblende-Struktur ist auch bei der Wurtzit-Struktur jedes Atom
von vier Atomen der anderen Sorte tetraedrisch umgeben. Der Unterschied zwischen den
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2 Grundlagen
beiden kristallographischen Anordnungen liegt hauptsa¨chlich in der Schichtfolge begru¨ndet,
welche bei der Zinkblende-Modifikation eine Zwischenschicht mehr besitzt. Teilweise ha¨ngt
die Kristallstruktur zudem von der Wachstumstemperatur ab, so geht ZnS bei Temperaturen
von u¨ber 1020 ◦C von der Zinkblende- in die Wurtzit-Struktur u¨ber [23]. Eine Ausnahme
in der Kristallstruktur bildet die Verbindung MgS, welche aufgrund der hohen Ionizita¨t in
der kubisch-fla¨chenzentrierten Kochsalz-Struktur kristallisiert. Die Magnesiumionen besetzen
alle Oktaederlu¨cken in einer kubisch-fla¨chenzentrierten Packung von Schwefelatomen.
Beim epitaktischen Wachstum auf einem Substrat mit Zinkblende-Struktur kristallisieren
jedoch sowohl MgS wie auch CdSe bis zu einer gewissen kritischen Dicke dc in Zinkblende-
Struktur, wobei der Wert der Schichtdicke dc vom jeweiligen Material und den Wachs-
tumsparametern abha¨ngt und fu¨r ein GaAs-Substrat von 140 nm bei MgS [24] bis zu einigen
Mikrometern bei CdSe reicht [25].
Geht man von den bisher beschriebenen bina¨ren (AC) zu terna¨ren (AxB1-xC) Verbindung
u¨ber, so sagt Vegards Regel eine nahezu lineare A¨nderung der Gitterkonstante des terna¨ren
Materials aABC mit der Zusammensetzung voraus [26]:
aABC (x) = x · aAC + (1 − x) · aBC . (2.1)
Hier bezeichnen aAC und aBC die Gitterkonstanten der beiden bina¨ren Verbindungen AC
bzw. BC.
Als kostengu¨nstig erha¨ltliches Substrat fu¨r ZnSe-basierte Strukturen bietet sich GaAs an,
welches ebenfalls in der Zinkblende-Struktur kristallisiert und lediglich eine Gitterfehlanpas-
sung von 0.27% gegenu¨ber ZnSe aufweist [27]. Die Gitterkonstanten der hier diskutierten
Materialien sind in Abbildung 2.1 vergleichend gegeneinander aufgetragen.
Bandstruktur
Bei den betrachteten Verbindungshalbleitern CdSe, ZnSe, ZnS und MgS liegen sowohl
das Valenzbandmaximum wie auch das Leitungsbandminimum am Γ-Punkt (~k = 0) im
Zentrum der ersten Brioullin-Zone. Dementsprechend za¨hlen sie aufgrund ihrer hohen
U¨bergangswahrscheinlichkeit der strahlenden Rekombination zu den fu¨r die Optoelektro-
nik wichtigen direkten Halbleitern fu¨r den blauen und gru¨nen Spektralbereich. Die Bindung
der II-VI-Halbleiter besteht aus einem kovalenten und einem ionischen Anteil, wobei der
jeweilige Anteil durch die Ionizita¨t fi (fi=1 fu¨r rein ionische Bindung) beschrieben wird. Stellt
man sich die Bindung als rein ionisch vor, so la¨sst sich die Ausbildung von Valenz- und
Leitungsband erkla¨ren: Das Leitungsband geht im Wesentlichen aus den s-Orbitalen der
metallischen Kationen hervor und ist zweifach bezu¨glich des Gesamtdrehimpulses J=1/2
entartet. Aus den p-Orbitalen des Anions bildet sich das Valenzband aus, welches eine kompli-
ziertere Struktur besitzt und fu¨r ZnSe in insgesamt drei Ba¨nder aufgespalten ist. Sowohl das
Schwerlochband (J =3/2, mJ =±3/2) wie auch das Leichtlochband (J =3/2, mJ =±1/2)
sind zweifach entartet und liegen energetisch um etwa 0.43 eV [28] u¨ber dem durch die
Spin-Bahn-Wechselwirkung abgesenkten split-off-Band (J =1/2, mJ =±1/2), welches daher
fu¨r optische Betrachtungen vernachla¨ssigt werden kann. Schwer- und Leichtlochband sind
in einem unverspannten Kristall am Γ-Punkt entartet. Interne Verspannungen, wie sie oft-
mals beim pseudomorphen Wachstum auftreten, ko¨nnen jedoch zu einer um mehrere meV
sta¨rkeren energetischen Absenkung des Leichtlochbandes gegenu¨ber dem Schwerlochband
fu¨hren und somit die Energieentartung aufheben [29, 30].
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2.1 Breitlu¨ckige Halbleiter fu¨r den blau-gru¨nen Spektralbereich




























Abbildung 2.1: Energie der
Bandlu¨cke am Γ-Punkt fu¨r
verschiedene, fu¨r diese Ar-
beit relevante bina¨re II-VI-
Verbindungshalbleiter sowie GaAs
bei 300K. Die Auftragung erfolgt
gegen die Gitterkonstante. Die
Verbindungslinien zwischen den
bina¨ren Verbindungen geben
die Bandlu¨cken der jeweiligen
terna¨ren Materialien an, das
Bowingverhalten ist nur angedeu-
tet und nicht exakt. Daten aus
[13].
Die Bandlu¨ckenenergien Eg der in dieser Arbeit verwendeten Verbindungshalbleiter sind in
Abbildung 2.1 gegen die jeweilige Gitterkonstante aufgetragen und reichen bei Raumtempera-
tur von ECdSeg =1.66 eV [31] bis zu E
MgS
g =4.45 eV [32]. Damit kann fast der gesamte sichtbare
Spektralbereich einschließlich des technologisch interessanten blau-gru¨nen Bereichs durch die
II-VI-Verbindungshalbleiter abgedeckt werden. Die Bandlu¨cken der terna¨ren Verbindungen
sind durch die Verbindungslinien (im Allgemeinen keine Geraden) zwischen den bina¨ren Ma-
terialien angedeutet. Eine besondere Stellung besitzt der quaterna¨re Verbindungshalbleiter
MgZnSSe, welcher in Abbildung 2.1 durch die schraffierte Fla¨che innerhalb der Verbindungs-
geraden gekennzeichnet ist. In dieser Verbindung ist es mo¨glich, durch eine separate Kontrolle
der Magnesium- und Schwefelanteile die Bandlu¨cke bei fester Gitterkonstante in gewissen
Grenzen zu variieren und damit ein exakt gitterangepasstes Wachstum zum oft als Substrat
verwendeten GaAs zu ermo¨glichen. Allerdings liegen in einer quaterna¨ren Verbindung oftmals
lokale Fluktuationen der chemischen Zusammensetzung vor. Diese Fluktuationen fu¨hren zu
lokal leicht unterschiedlichen Bandlu¨ckenenergien, welche sich nachteilig auf die elektrischen
und optischen Eigenschaften auswirken ko¨nnen.
Wie bereits erwa¨hnt zeichnen sich die II-VI-Verbindungshalbleiter durch eine hohe Ionizita¨t
der Bindung aus. Diese resultiert, im Vergleich zu den III-V-Verbindungen, in einer kleineren
Dielektrizita¨tskonstanten, welche die feldschwa¨chenden Effekte der dielektrischen Polarisation
beschreibt, sowie in einer sta¨rkeren Ankopplung an Phononen. Fu¨r das wasserstoffa¨hnliche
Wannier-Exziton, welches im Gegensatz zu den z. B. in organischen Halbleitern vorkommen-
den Frenkel-Exzitonen nur schwach an einem Gitterplatz lokalisiert und daher relativ frei








· a0 . (2.2)
Die Dielektrizita¨tskonstante ǫ geht sowohl direkt als auch u¨ber den Exzitonen-Bohrradius
a∗B in die Exzitonen-Bindungsenergie ein. e bezeichnet die Elementarladung, m0 die freie
Elektronenmasse und µ die reduzierte effektive Masse des Exzitons. Typische Werte der
Exzitonen-Bindungsenergie fu¨r das II-VI-Materialsystem liegen im Bereich von 20 - 30meV
[27] und damit in der gleichen Gro¨ßenordnung wie die thermische Energie bei Raumtempera-
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tur von etwa 26meV. Folglich sind in den II-VI-Strukturen, im Gegensatz zu GaAs-basierten
Strukturen mit EBX (GaAs)≈ 4.2meV, noch bei Raumtemperatur exzitonische Effekte zu
erwarten. Die thermische Leitfa¨higkeit von II-VI-Verbindungen ist hingegen wegen der star-
ken Ionizita¨t geringer (ZnSe 0.19Wcm-1K-1 bei 300K [33]) als bei GaAs-Verbindungen
(GaAs 0.55Wcm-1K-1 bei 300K [34]) und muss beim Design von Bauteilen entsprechend
beru¨cksichtigt werden.
Mit steigender Temperatur nimmt bei allen Halbleiter die Bandlu¨cke ab. Verursacht wird die-
se Abnahme durch eine Kombination aus der thermischen Ausdehnung des Kristalls und der
temperaturabha¨ngigen Elektron-Phonon-Wechselwirkung. Dabei fu¨hrt letztere zu einer qua-
dratischen Vera¨nderung bei tiefen Temperaturen und zu einer linearen Abnahme bei ho¨heren
Temperaturen. Die Ausdehnung des Kristalls spielt hauptsa¨chlich bei ho¨heren Temperaturen
eine Rolle und fu¨hrt dort ebenfalls zu einer linearen Abnahme der Bandlu¨cke bei steigender
Temperatur [35, 36]. Zusammengefasst ergibt sich damit eine Temperaturabha¨ngigkeit der
Bandlu¨cke Eg, die bei ho¨heren Temperaturen ab etwa 100K linear verla¨uft. Fu¨r den nicht-
linearen Temperaturbereich unterhalb 100K stehen zwei Ausdru¨cke zur Verfu¨gung. Zum
einen ein von Varshni vorgeschlagener empirischer Verlauf mit Eg (0) als Bandlu¨cke bei einer
Temperatur von null Kelvin und den materialspezifischen Konstanten α und β [35]:




Zum anderen schlugen Vin˜a et al. 1984 einen halbempirischen Ausdruck fu¨r die Tempera-
turabha¨ngigkeit der Bandlu¨cke vor, welcher auf dem Bose-Einstein-Besetzungsfaktor basiert
[37, 38]:
Eg (T ) = Eg (0) − κ
exp (Θ/T )− 1 . (2.4)
Dabei gehen die effektive Phononentemperatur Θ und die Elektron-Phonon-Wechselwirkung
κ mit in die Berechnung ein.
2.1.2 Nitrid-Verbindungshalbleiter
Neben den II-VI-Verbindungshalbleitern besitzen auch die meisten Gruppe-III-Nitride eine
breite Bandlu¨cke, welche eine Emission im blau-gru¨nen Spektralbereich ermo¨glicht. Zudem
weisen Nitrid-Verbindungshalbleiter ebenfalls die fu¨r optische Anwendungen wichtige direkte
Bandlu¨cke auf. Durch das Mischen der bina¨ren Halbleiter AlN mit einer Raumtemperatur-
Bandlu¨cke von EAlNg =6.2 eV, GaN mit E
GaN
g =3.4 eV und InN mit E
InN
g =0.7 eV [39, 40]
la¨sst sich auch hier die Bandlu¨cke des entstehenden terna¨ren Materials gezielt zwischen den
Werten der beiden beteiligten bina¨ren Halbleiter einstellen. Jedoch ergeben sich insbesondere
bei großen Unterschieden in den Gitterparametern Mischungslu¨cken, in welchen eine Pha-
senseparation auftritt. Im Fall von InGaN bilden sich dabei durch spinodale bzw. binodale
Entmischung große indiumreiche und kleine indiumarme Bereiche aus. Diese Entmischung
kann zur Herstellung von InGaN-Quantenpunkten mit einem Indiumgehalt von etwa 20 - 30%
ausgenutzt werden (siehe Abschnitt 4.1.2).
Die Nitrid-basierten Verbindungshalbleiter liegen bei Raumtemperatur thermodynamisch
stabil in der Wurtzit-Struktur vor [41], welche in der kristallographischen c-Richtung abwech-
selnd aus Ebenen aus Metallatomen und Stickstoffatomen besteht. Dies fu¨hrt zusammen mit
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der fehlenden Symmetrie in c-Richtung zu einer stark ausgepra¨gten Polarita¨t des Kristalls.
Diese Polarita¨t kann zu einer spontanen Polarisation fu¨hren und spielt eine wichtige Rolle
beim Versta¨ndnis sowohl elektrischer wie auch optischer Eigenschaften von Nitridverbin-
dungen [42]. Zudem ko¨nnen geringe Verspannungen bereits große piezoelektrische Felder
verursachen und beeinflussen dadurch die optischen und elektrischen Eigenschaften (z. B.
Quantum Confined Stark effect (QCSE) bei niederdimensionalen Strukturen).
Ein Vorteil der Nitrid-Verbindungshalbleiter gegenu¨ber den ZnSe-basierten Materialien ist
die wesentlich ho¨here thermische Leitfa¨higkeit (GaN: 1.3Wcm-1K-1 [43], AlN: 2.85Wcm-1K-1
[44], beide fu¨r 300K ), welche fu¨r einen besseren Abtransport der erzeugten Wa¨rme sorgt
und damit ho¨here Anregungsdichten erlaubt.
2.2 Ladungstra¨gereinschluss in niederdimensionalen
Strukturen
Epitaktisch lassen sich heutzutage Verbindungshalbleiter in vielfa¨ltiger Weise aufeinander
abscheiden. Wird dabei ein Material mit einer geringeren Bandlu¨cke von einem Material mit
einer ho¨heren Bandlu¨cke umgeben, so wird die Bewegung der Ladungstra¨ger eingeschra¨nkt.
Diese Einschra¨nkung auf das Material mit der geringeren Bandlu¨cke hat eine Quantisierung
der Energieniveaus der Ladungstra¨ger zur Folge. Als charakteristische Gro¨ße, ab welcher mit






in welche das Plancksche Wirkungsquantum h, die materialspezifische effektive Masse meff ,
die Boltzmann-Konstante kB sowie die Temperatur T eingehen. Als typische La¨ngenskala
ergibt sich hieraus fu¨r breitlu¨ckige Halbleiter ein Wert von etwa 10 nm.
Eine wichtige Konsequenz des ra¨umlichen Einschlusses der Ladungstra¨ger ist die vera¨nderte
Zustandsdichte D(E) von niederdimensionalen Strukturen, welche einen entscheidenden
Einfluss auf die optischen Eigenschaften besitzt. Allgemein la¨sst sich die Zustandsdichte unter
Annahme einer spha¨rischen Dispersionsrelation fu¨r E(~k) mit der reduzierten Masse m∗ fu¨r


























Ein zweidimensionaler Einschluss von Ladungstra¨gern in einer Ebene kann durch die Einbet-
tung einer du¨nnen Halbleiterschicht mit geringerer Bandlu¨cke in ein Material mit ho¨herer
Bandlu¨cke realisiert werden. Solche Strukturen werden als Quantenfilme bezeichnet. Dieser
Einschluss hat eine Einschra¨nkung der Ladungstra¨gerbeweglichkeit in Wachstumsrichtung
zur Folge, welche zur Quantisierung der erlaubten Impuls- und damit auch Energiezusta¨nde
fu¨hrt. Zusammen mit der freien Beweglichkeit in der Ebene fu¨hrt dies zur Ausbildung soge-
nannter Subba¨nder. Nach Formel 2.6 ergibt sich fu¨r eine Reduktion der Beweglichkeit auf






Θ(E − El) , (2.8)
in welcher Θ (x) die Heavyside-Funktion und l ∈ N die Quantenzahl darstellen. El sind die
Energien der quantisierten Zusta¨nde im Quantenfilm. In Abbildung 2.2 sind vergleichend
die Energieabha¨ngigkeiten der Zustandsdichten eines Quantenfilms, eines Volumenhalbleiters
sowie eines Quantenpunktes aufgetragen.
Die vera¨nderte Zustandsdichte der Quantenfilm-Strukturen wirkt sich stark auf deren opti-
sche Eigenschaften aus. So ist fu¨r eine hohe optische Versta¨rkung eine Besetzungsinversion
von Energiezusta¨nden mit einer hohen Zustandsdichte notwendig. Im Volumenmaterial kann
dies nur erreicht werden, indem zuerst alle niedrigeren Energiezusta¨nde aufgefu¨llt werden.
Im Quantenfilm ist eine solches Auffu¨llen jedoch nicht notwendig, da hier zum untersten
energetischen Zustand bereits eine hohe Zustandsdichte korrespondiert (siehe Abbildung 2.2).
Folglich kann bei Quantenfilmen eine stimulierte Emission bereits mit wesentlich weniger
Ladungstra¨gern als im Fall des Volumenhalbleiters erreicht werden. Entscheidend fu¨r Anzahl
der Ladungstra¨ger im Leitungsband ist das Produkt D (E) · f (E) aus Zustandsdichte und
Fermiverteilung f (E), wobei letztere die Besetzungswahrscheinlichkeit eines Zustandes mit
Ladungstra¨gern angibt. Bei Quantenfilmen erreicht dieses Produkt, im Gegensatz zum Volu-
menhalbleiter, sein Maximum fu¨r den energetisch niedrigsten Besetzungszustand und weist
spektral eine schmalere Verteilung auf. Entsprechend ergibt sich die maximale Versta¨rkung
aus dem untersten besetzten Energieniveau [46].
Die vera¨nderte Zustandsdichte der Quantenfilme wirkt sich auch auf die Temperatur-
abha¨ngigkeit der Laserschwelle aus. Im herko¨mmlichen Volumenmaterial wird die Temperatur-
abha¨ngigkeit der Laserschwelle auf die mit zunehmender Temperatur breitere energetische
Verteilung der Ladungstra¨ger zuru¨ckgefu¨hrt. Da diese Verteilung fu¨r die Quantenfilme, auf-
grund der stufenfo¨rmigen Zustandsdichte, geringer ist, besitzen diese auch eine geringere
Temperaturabha¨ngigkeit der Laserschwelle [45].
Die U¨berga¨nge zwischen den unterschiedlichen Materialien an der Grenzfla¨che der Quan-
tenfilme sind jedoch nicht immer abrupt. Daher kann es zu lokalen Unterschieden in der
Dicke sowie zu lokalen Fluktuationen in der Zusammensetzung der Verbindungshalbleiter
kommen. Beide Effekte ko¨nnen zur Ausbildung von Lokalisierungszentren fu¨r Ladungstra¨ger
und damit fu¨r Exzitonen fu¨hren. Diese Variationen fu¨hren zu einer inhomogenen Verbreite-
rung der Lumineszenzspektren und sind insbesondere bei tiefen Temperaturen und geringen
Anregungsdichten fu¨r die Lumineszenz bestimmend.
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zogene Linie), Quantenfilm (ge-
strichelt) und Quantenpunkte (ge-
punktet). Der strichpunktierte ex-
ponentielle Ausla¨ufer unterhalb
der Bandlu¨cke des Volumen-
halbleiters beruht auf Verunreini-
gungen und Unordnung im Kris-
tallgitter. Nach [47].
2.2.2 Quantenpunkte
Eine Einschra¨nkung der Ladungstra¨gerbeweglichkeit in allen drei Raumrichtungen fu¨hrt
zu einem Einschluss der Ladungstra¨ger auf einen Punkt, weshalb solche Systeme auch als
Quantenpunkte bezeichnet werden. In der Realita¨t besteht ein Quantenpunkt jedoch immer
noch aus einigen hundert bis tausend Atomen. Formel 2.6 folgend ergibt sich fu¨r einen
quantenmechanischen Einschluss in allen d=3 Raumrichtungen mit der Deltafunktion δ (x)






δ (E − El,m,n) , (2.9)
bei welcher nur noch diskrete Zusta¨nde erlaubt sind (siehe Abbildung 2.2). Diese diskreten
Zusta¨nde fu¨hren bei der Rekombination von Elektron-Loch-Paaren folglich auch zu diskreten
Emissionsenergien, vergleichbar mit der spektral scharfen Emission aus einzelnen Atomen.
Wegen dieser Analogie der diskreten Zusta¨nde und spektral scharfen U¨berga¨nge werden Quan-
tenpunkte oftmals auch als ku¨nstliche Atome bezeichnet. Ein entscheidender Unterschied der
Quantenpunkte zu freien Atomen ist jedoch die Wechselwirkung mit der Umgebung. Wa¨hrend
das freie Atom isoliert von der Umgebung ist und somit in keinerlei Wechselwirkung steht,
sind epitaktisch hergestellte Quantenpunkte stets in ein umgebendes Material eingebettet.
Diese Einbettung fu¨hrt dazu, dass die Aktivierungsenergie, die notwendig ist, um Ladungs-
tra¨ger aus dem Quantenpunkt zu entfernen, mit wenigen zehn bis knapp 200meV wesentlich
geringer ist als die entsprechende Ionisationsenergie von mehreren eV eines freien Atoms [48? ].
Elektron-Loch-Paare in Quantenpunkten
Der starke ra¨umliche Einschluss von Elektron-Loch-Paaren in einem Quantenpunkt fu¨hrt zu
einer vera¨nderten Exzitonenenergie im Quantenpunkt gegenu¨ber der im Volumenhalbleiter.
Die Bindung von Elektron und Loch ist im Quantenpunkt durch den ra¨umlichen Einschluss
aufgezwungen, eine Umwandlung in freie Elektronen und Lo¨cher ist im Quantenpunkt nicht
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mo¨glich. Daher handelt es sich im Quantenpunkt nicht um Exzitonen im eigentlichen Sinn, der
Einfachheit halber werden diese Komplexe im Folgenden dennoch als Exzitonen bezeichnet.
Je nach Verha¨ltnis von Exziton-Bohrradius a∗B zur ra¨umlichen Ausdehnung des Quanten-
punktes lassen sich drei grundlegend verschiedene Fa¨lle unterscheiden [49]: Ist der Radius
des Quantenpunktes rQD wesentlich gro¨ßer als der Exziton-Bohrradius (rQD ≫ a∗B), liegt
nur ein relativ schwacher Einschluss der Ladungstra¨ger vor. Folglich wird dieser Bereich als
das Regime des schwachen Einschlusses bezeichnet. In diesem Bereich bleibt der Charak-
ter des Exzitons als Quasiteilchen erhalten, welches als Gesamtes innerhalb des Quanten-
punktes eingeschlossen ist. Die Exzitonenenergie des Quantenpunktes liegt daher auch nur
geringfu¨gig u¨ber der Exzitonenenergie des Volumenhalbleiters [50]. Ist die Ausdehnung des
Quantenpunktes deutlich kleiner als der Exziton-Bohrradius (rQD ≪ a∗B), liegt ein starker
quantenmechanischer Einschluss vor. In diesem Fall wird die Coulomb-Energie gegenu¨ber
der Energiea¨nderung durch den elektronischen Einschluss vernachla¨ssigbar. Die Exzitonen-
energie kann sich in diesem Bereich um Werte von bis zu 1 eV von der im Volumenmaterial
unterscheiden [50]. Als dritte Mo¨glichkeit existiert der Bereich, in welchem Quantenpunkt-
Radius und Exzitonen-Bohrradius vergleichbar sind (rQD ≈ a∗B). Fu¨r diesen Bereich kann









− 1.786 · e
2
ǫrQD
− 0.248 · EBX , (2.10)
wobei EBX fu¨r die Exzitonenenergie des Volumenmaterials steht (Formel 2.2). Der erste
Term bezieht sich auf die Summe der Grundzustandsenergien der Einzelteilchenzusta¨nde,
der zweite Term auf die Coulomb-Anziehung von Elektron und Loch und der dritte auf die
ra¨umliche Wechselwirkung der beiden Teilchen [49].
Selbstorganisiert hergestellte Quantenpunkte besitzen typische Abmessungen von wenigen
Nanometern in Wachstumsrichtung und wenigen zehn Nanometern in der Wachstumsebe-
ne. Damit weisen sie mindestens in einer Richtung vergleichbare Abmessungen wie der
Exzitonen-Bohrradius auf (CdSe a∗B ≈ 5.65nm [52]). Entsprechend befinden wir uns bei
allen in dieser Arbeit vorgestellten Proben im Gu¨ltigkeitsbereich von Formel 2.10.
Angeregte Zusta¨nde und Multiexzitonen
Treffen Photonen mit einer gro¨ßeren Energie als die der Bandlu¨cke auf einen Halbleiter, so
ko¨nnen sie absorbiert werden und Ladungstra¨ger erzeugen. Im Fall einer Absorption der
Photonen in der eine Quantenpunktschicht umgebenden Matrix ko¨nnen die entstehenden
Ladungstra¨ger in die Quantenpunkte relaxieren und dort Elektron-Loch-Paare generieren. Je
nach Intensita¨t der Anregung ko¨nnen dabei verschiedene gebundene Exzitonenkomplexe in
den Quantenpunkten entstehen. Bei einer geringen Anregungsdichte, welche typischerweise fu¨r
die Proben-Grundcharakterisierung in dieser Arbeit verwendet wurde, relaxiert meist nur ein
Elektron-Loch-Paar gleichzeitig in einen Quantenpunkt und besetzt den ersten angeregten Zu-
stand (s-Zustand). Bei diesen geringen Anregungsdichten zerfa¨llt das Elektronen-Loch-Paar,
bevor weitere Ladungstra¨ger in den Quantenpunkt relaxieren ko¨nnen. Wird die Anregungs-
dichte erho¨ht, so wird die Wahrscheinlichkeit fu¨r den Einfang weiterer Ladungstra¨ger im
Quantenpunkt gro¨ßer. Bei einem zusa¨tzlichen Ladungstra¨ger zum Exziton spricht man von
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der Zusta¨nde eines Quanten-
punktes mit Elektronen und
Lo¨chern fu¨r den Fall eines
positiv geladenen Trions
(a), eines Biexzitons (b)
sowie einer Besetzung der
p-Niveaus (c).
einem Trion, je nach zusa¨tzlicher Ladung von einem negativen (ein zusa¨tzliches Elektron)
oder einem positiven (ein zusa¨tzliches Loch). Der Fall von zwei eingeschlossenen Elektron-
Loch-Paaren wird als Biexziton bezeichnet. Dieses kann unter Aussendung eines Photons
in ein Exziton u¨bergehen. Die Bindung des Biexzitons kann in einem Quantenpunkt durch
den starken elektronischen Einschluss aufgezwungen sein, so dass die Bindungsenergie im
Quantenpunkt auch negative Werte annehmen kann [53]. Im Volumenhalbleiter wu¨rde ein
Biexziton mit negativer Bindungsenergie durch den fehlenden elektronischen Einschluss sofort
dissoziieren. In Abbildung 2.3 ist schematisch die Besetzung der Quantenpunktzusta¨nde fu¨r
die beiden Fa¨lle eines positiv geladenen Trions (a) und eines Biexzitons (b) gezeigt. Zusa¨tzlich
zur Absorption in der die Quantenpunkte umgebenden Matrix ko¨nnen die Photonen auch im
Quantenpunkt selbst absorbiert werden. Aufgrund des im Vergleich zur umgebendem Matrix
deutlich geringeren Volumens der Quantenpunkte ist, bei ausreichender Photonenenergie,
eine Absorption in der Matrix jedoch wesentlich wahrscheinlicher.
Bei einer weiteren Erho¨hung der Anregungsdichte ko¨nnen im Quantenpunkt auch energetisch
ho¨her liegende Zusta¨nde besetzt werden. In Analogie zu den Zusta¨nden im Atom werden die
Zusta¨nde eines Quantenpunktes mit den Buchstaben s, p, d ...(entsprechend den Quanten-
zahlen 1, 2, 3 ...) bezeichnet. Eine solche Besetzung der p-Niveaus eines Quantenpunktes ist
schematisch in Abbildung 2.3 (c) dargestellt.
Die Bindungsenergien von Biexzitonen und Trionen weichen in der Regel um charakteristische
Werte von der Bindungsenergie eines einzelnen Exzitons ab. Die entsprechenden individuellen
Emissionslinien aus den jeweiligen Zerfa¨llen erlauben in Photolumineszenzuntersuchungen
daher die Identifikation der Exzitonenkomplexe. Da das Biexziton im Gegensatz zum ein-
fachen Exziton zwei Photonen zur Erzeugung beno¨tigt, la¨sst sich dieses zudem durch die
anna¨hernd quadratische Abha¨ngigkeit der Lumineszenzintensita¨t des biexzitonischen Zerfalls
von der Anregungsleistung, welche im Gegensatz zur linearen Abha¨ngigkeit des Exzitons
steht, nachweisen.
Bei nicht-resonanter Anregung werden oftmals Ladungstra¨ger an Defekten oder Ober-
fla¨chenzusta¨nden der Benetzungsschicht eingefangen, welche zu einer tempora¨ren Variation
des elektrischen Feldes in der Umgebung des Quantenpunktes fu¨hren ko¨nnen. Die damit
verbundene zeitliche Vera¨nderung der spektralen Position der Emissionslinie des Quanten-
punktes fu¨hrt bei zeitintegrierten Messungen zu einer Verbreiterung der Emissionslinie. Dieser




Insbesondere fu¨r Anwendungen in der abho¨rsicheren Datenu¨bertragung sind Einzelphoto-
nenquellen, welche sich durch die Emission von maximal einem Photon pro Zeiteinheit
auszeichnen, ein wichtiges Schlu¨sselelement. Eine mo¨gliche Realisierung einer solchen Ein-
zelphotonenquelle basiert auf der Ausnutzung der charakteristischen und spektral voneinander
getrennten Emission der verschiedenen exzitonischen Komplexe in einem Quantenpunkt.
Die typische Lebensdauer eines Exzitons im Quantenpunkt liegt bei einem rein strahlenden
Zerfall im Bereich mehrerer hundert Pikosekunden [55–58]. Bei einer optischen Anregung des
Quantenpunktes mit Femtosekunden-Laserpulsen ist die Lebensdauer des Exzitons damit we-
sentlich la¨nger als die Dauer des anregenden Pulses sowie die Lebensdauer der Ladungstra¨ger
im umgebenden Halbleitermaterial. Dies bedeutet, dass pro Laserpuls maximal ein Photon
pro Quantenpunkt durch einen Exzitonenzerfall erzeugt werden kann. Ein weiteres Photon
kann fru¨hestens durch den na¨chsten Laserpuls erzeugt werden. Photonen aus den strahlenden
Zerfa¨llen von Trionen, Biexzitonen oder angeregten Zusta¨nden desselben Quantenpunktes
besitzen geringfu¨gig abweichende Energien und lassen sich somit spektral leicht aus dem
Gesamtemissionsspektrum filtern.
Diese Eigenschaft fu¨hrt dazu, dass niemals gleichzeitig zwei Photonen mit identischer Energie
aus einem Quantenpunkt emittiert werden ko¨nnen. Das Emissionsverhalten wird daher als
abstandshaltend bezeichnet. Ra¨umlich benachbarte Quantenpunkte, welche ebenfalls angeregt
werden, besitzen wegen ihrer abweichenden Gro¨ße, Form und chemischen Zusammensetzung
meist eine spektral unterschiedliche Emissionsenergie des Exzitons oder ko¨nnen durch eine
entsprechende Probenstrukturierung, z. B. die Verwendung von Mikrosa¨ulenresonatoren mit
einer reduzierten Anzahl an Quantenpunkten, entfernt werden.
Das Emissionsverhalten einer Strahlungsquelle la¨sst sich durch die Wahrscheinlichkeit, mit
der zu einer Zeit τ nach der Emission eines Photons erneut ein Photon emittiert wird,
charakterisieren. Hierfu¨r wird die normierte Autokorrelationsfunktion zweiter Ordnung
g(2) (τ) =
〈E∗ (t)E (t)E∗ (t+ τ)E (t+ τ)〉
〈E∗E〉2 =
〈I (t) I (t+ τ)〉
〈I〉2 (2.11)
verwendet, welche die Korrelation zwischen den Intensita¨ten I = E∗E zu den Zeiten t und
t+ τ angibt, wobei 〈〉 fu¨r eine Betrachtung der Mittelwerte steht. In zeitaufgelo¨sten Experi-
menten la¨sst sich g(2) (t) durch den sogenannten Hanbury-Brown und Twiss-Versuchsaufbau
nachweisen [59–62]. Dabei wird das Signal durch einen 50/50-Strahlteiler in zwei identische
Teilstrahlen aufgeteilt und jeweils auf hochsensitive Photodioden gebracht, welche mit einer
hohen Zeitauflo¨sung ausgelesen werden. Aus dem Signal der beiden Photodioden ergibt sich
dann die Korrelationsfunktion zweiter Ordnung, welche Aussagen u¨ber die Emissionscharak-
teristik zula¨sst. Fu¨r den Fall einer gepulsten optischen Anregung eines Quantenpunktes ergibt
sich ein charakteristischer, in Abbildung 2.4 gezeigter Verlauf, welcher fu¨r den Zeitpunkt
t = 0 eine deutliche Unterdru¨ckung der Mehrphotonenemission aufweist. Das abstandshalten-
de Verhalten der Photonen, d. h. die Emission von maximal einem Photon pro anregendem
Puls, wird auch als antibunching bezeichnet. Ein solches Verhalten kann auch durch die
Abschwa¨chung eines gepulsten Lasers auf eine mittlere Emission von einem Photon pro Puls
nicht erreicht werden. Bei einer derartigen Abschwa¨chung werden statistisch oftmals gar kein
oder auch zwei oder mehr Photonen pro Puls emittiert und nur in etwa 37% der Fa¨lle exakt
ein Photon pro Puls [58].
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Abbildung 2.4: Anzahl der Kor-
relationen fu¨r einen mit 76MHz
(t¯ = 13.2 ns) gepulst angeregten
InAs/GaAs-Quantenpunkt in Ab-
ha¨ngigkeit von der Verzo¨gerung τ
(T=5K). Aus [63].
Solche Einzelphotonenquellen sind ein Schlu¨sselelement fu¨r Anwendungen in der Quantenin-
formationsverarbeitung wie z. B. der Quantenkryptographie. Diese Form der Kryptographie
basiert auf dem quantenmechanischen Prinzip der Vera¨nderung des Photons durch den Mess-
prozess. Wird die Verbindung abgeho¨rt, wird das Photon detektiert und daher vera¨ndert, was
sich letztlich in einer ho¨heren Fehlerrate der u¨bertragenen Informationen bemerkbar macht
und durch entsprechende Fehlerprotokolle nachgewiesen werden kann.
Quantenpunkt-Ensemble
Herstellungsbedingt bestehen alle in dieser Arbeit untersuchten Proben aus Quantenpunkt-
schichten, in welchen viele Quantenpunkte enthalten sind. Durch das selbstorganisierte
Wachstum (siehe Abschnitte 4.1.1 und 4.1.2) weisen die Quantenpunkte eine leicht unter-
schiedliche chemische Zusammensetzung, Gro¨ße und Form auf. Diese Fluktuationen fu¨hren
zu einer Variation der Energieniveaus der Quantenpunkte und folglich zu einer inhomoge-
nen Verbreiterung der Emissionsenergien des Quantenpunktensembles auf typischerweise
50 - 160meV [64–67]. Die Emission aus einer Quantenpunktschicht u¨berdeckt somit oftmals
spektral einen gro¨ßeren Bereich als die Emission aus einer Quantenfilmstruktur. Da sowohl die
Gro¨ße der Quantenpunkte, deren chemische Zusammensetzung wie auch die Form rein zufa¨llig
verteilt sind, la¨sst sich aufgrund der Vielzahl an beteiligten Quantenpunkten die Emission
des Quantenpunktensembles in guter Na¨herung durch eine Gaußverteilung beschreiben.
Befindet sich in der Flanke des Ensembles ein besonders intensiv emittierender Quantenpunkt,
ko¨nnen bei entsprechender spektraler Auflo¨sung unter Umsta¨nden trotz der Vielzahl an Emis-
sionslinien Studien zum Emissionsverhalten dieses einzelnen Quantenpunktes durchgefu¨hrt
werden.
2.2.3 Depopulationsmechanismen
In einem idealen Quantenpunkt liegt sowohl das na¨chst ho¨here Energieniveau |p〉 wie auch das
Energieniveau des umgebenden Barrierenmaterials |b〉 so weit u¨ber dem untersten Energieni-
veau |s〉 (Abbildung 2.5), dass die Energiedifferenz ∆E zwischen diesen Niveaus wesentlich
gro¨ßer ist als die thermische Energie bei Raumtemperatur (∆E ≫ kBT ). Fu¨r die Tempera-
turabha¨ngigkeit der strahlenden Lebensdauer τl (T ) eines solchen idealen Quantenpunktes,
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welche umgekehrt proportional zur Linienbreite ist, ergibt sich mit [68]











ein temperaturinsensitives Verhalten. Wegen der δ-fo¨rmigen Zustandsdichte erfolgt zudem
keine Verbreiterung der Energieniveaus. Durch die Abnahme der Bandlu¨cke mit zunehmen-
der Temperatur findet lediglich eine spektrale Verschiebung der Quantenpunktemission zu
gro¨ßeren Wellenla¨ngen statt.
In realen Quantenpunkten ist der elektronische Einschluss jedoch nicht perfekt und es liegt
stets eine Wechselwirkung mit dem Barrierenmaterial vor. Durch die thermische Aktivie-
rung von nicht-strahlenden Rekombinationsprozessen mit steigender Temperatur nimmt im









Abbildung 2.5: Energieniveaus ei-
nes Quantenpunktes.
Auch ist die spektrale Linienbreite in einem realen
Quantenpunkt nicht mehr unabha¨ngig von der Tem-
peratur, sondern nimmt mit steigender Temperatur
durch eine unelastische Streuung des Exzitons an akus-
tischen und longitudinal-optischen Phononen ebenfalls
zu [69]. Als Maß fu¨r die Sta¨rke des Einschlusses der
Ladungstra¨ger im Quantenpunkt wird die thermische
Aktivierungsenergie verwendet. Diese gibt an, bis zu
welcher thermischen Energie bzw. Temperatur noch
Ladungstra¨ger im Quantenpunkt eingeschlossen wer-
den und folglich mit einer strahlenden Rekombination
aus dem Quantenpunkt gerechnet werden kann. Bei ho¨heren Temperaturen werden die La-
dungstra¨ger ins umliegende Barrierenmaterial angeregt, so dass die strahlende Rekombination
teilweise aus dem Barrierenmaterial und nicht mehr ausschließlich aus dem Quantenpunkt
erfolgt. Dementsprechend sind bei ho¨heren Temperaturen kaum noch Effekte des Quanten-
punktes zu beobachten.
Bei hohen Anregungsdichten spielt auch die Ladungstra¨ger-Ladungstra¨ger-Wechselwirkung
eine entscheidende Rolle. Einerseits kann die emittierte Energie einer strahlenden Rekombina-
tion einen weiteren Ladungstra¨ger dazu bewegen, den Quantenpunkt zu verlassen, wodurch
das Grundniveau entleert wird [70]. Andererseits kann die Wechselwirkung durch Auger-artige
Prozesse auch zu einem effektiveren Einfang der Ladungstra¨ger in den Quantenpunkt fu¨hren
[71]. Dabei geht ein Ladungstra¨ger direkt aus der Benetzungsschicht in den Grundzustand
des Quantenpunktes u¨ber und gibt die freiwerdende Energie an einen Ladungstra¨ger in der
Umgebung ab.
2.3 Mikroresonatoren
Eine mo¨gliche Anwendung der Quantenfilme und Quantenpunktschichten ist die Verwendung
als aktives Material in Laserstrukturen. Zum Erreichen einer Laserta¨tigkeit ist außer dem
aktiven Material zusa¨tzlich noch ein Resonator notwendig, durch welchen die Verweildauer der
Photonen derart verla¨ngert wird, dass sie angeregte Ladungstra¨ger zur stimulierten Emission
bewegen ko¨nnen. An der Laserschwelle gleicht die Materialversta¨rkung
gth = α− 1
2l
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exakt die die internen Absorptionsverluste α und die Verluste durch die beiden Endspiegel
mit den Reflexionsgraden R1 und R2 aus. l ist die La¨nge des versta¨rkenden Mediums.
Im Fall von kantenemittierenden Halbleiterlasern wird der Resonator meist durch die senk-
recht zur optischen Ausbreitungsrichtungen liegenden Spaltkanten des Halbleitermaterials
gebildet. Durch den Brechungsindexsprung vom Halbleitermaterial (n=2.5 - 3.5) zu Luft
wird ein Reflexionsgrad von ca. 30% erreicht. Dieser verha¨ltnisma¨ßig geringe Reflexionsgrad
ist wegen der großen Resonatorla¨nge von typischerweise mehreren hundert Mikrometern bis
zu einem Millimeter und des damit verbundenen langen optischen Weges im aktiven Material
fu¨r das Einsetzen von stimulierter Emission ausreichend.
Seit den 1980er Jahren hat sich zusa¨tzlich auch ein anderes Laserdesign etabliert, das des
oberfla¨chenemittierenden Vertikalresonators (engl.: vertical-cavity surface-emitting laser,
VCSEL). Hierbei findet die Strahlfu¨hrung nicht in der Ebene der aktiven Schicht statt,
sondern senkrecht dazu. Da die optisch aktive Schicht in den meisten Fa¨llen aus einem oder
mehreren Quantenfilmen oder Quantenpunktschichten besteht, welche vom Licht senkrecht
durchlaufen werden, betra¨gt die La¨nge des aktiven Materials l in Formel 2.13 nur wenige
Nanometer. Damit ist sie wesentlich geringer als beim kantenemittierenden Laser und das
Licht wird in einem senkrechten Durchlauf durch diese Schichten nur wenig versta¨rkt. Um
dennoch eine Laserta¨tigkeit zu erreichen, mu¨ssen die Reflexionsgrade R1 und R2 der beiden
Spiegel des VCSELs im Vergleich mit dem Kantenemitter wesentlich ho¨here Werte aufweisen.
Planare Mikroresonatoren
Die fu¨r VCSEL beno¨tigten sehr hohen Reflexionsgrade von u¨ber 99% lassen sich mit
herko¨mmlichen Metallspiegeln nicht mehr erreichen, statt dessen werden hierfu¨r Bragg-
Spiegel (engl.: distributed Bragg reflectors, DBRs) eingesetzt. Ein Bragg-Spiegel besteht
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aus alternierenden Schichten von Halbleitermaterialien mit hohem Brechungsindex nh und
niedrigem Brechungsindex nl (siehe Abbildung 2.6 (a)). Beim Durchgang einer Lichtwelle
durch den Spiegel findet an jeder Grenzfla¨che eine Teilreflexion der Lichtwelle statt. Beim
U¨bergang von einem optisch dichteren Material mit hohem Brechungsindex zu einem optisch
du¨nneren Material findet zusa¨tzlich noch ein Phasensprung um π statt. Die Vielstrahlin-
terferenz der reflektierten Teilstrahlen fu¨hrt bei einer optischen Dicke der Schichten von
dh,l (λ) = λB/4nh,l (λ) zu konstruktiver Interferenz und somit zu einer maximalen Refle-
xion fu¨r die Bragg-Wellenla¨nge λB. Die Teilreflexion an den alternierenden Schichten ist,
zusammen mit der optischen Feldverteilung des Bragg-Spiegels, zur Veranschaulichung in
Abbildung 2.6 (b) skizziert.
Ein grundsa¨tzlicher Unterschied zwischen den Bragg-Spiegeln und einem herko¨mmlichen
Metallspiegel ist das Eindringen des elektromagnetischen Feldes in den Spiegel. Die entspre-
chende Feldverteilung ist in Abbildung 2.6 (c) skizziert. Durch die Vielfachinterferenz fa¨llt die
Intensita¨t des elektromagnetischen Feldes exponentiell u¨ber viele Spiegelschichten ab, wobei
die Eindringtiefe in die Spiegel vom Brechungsindexkontrast abha¨ngt und mit zunehmendem
Kontrast abnimmt. Der Punkt, an welchem die Feldintensita¨t auf das 1/e2-fache abgenommen
hat, wird auch als Energieeindringtiefe leff bezeichnet und la¨sst sich mit dem Indexkontrast
∆n = nh − nl nach [72] zu
leff = λB/ (4∆n) (2.14)
berechnen.
Wegen der vermehrten Ru¨ckstreuung nimmt der maximale Reflexionsgrad Rmax einerseits mit
der Anzahl an Schichtpaaren N mit hohem bzw. niedrigem Brechungsindex zu. Andererseits
nimmt die Gesamtreflexion des Bragg-Spiegels durch den versta¨rkten Reflexionsgrad pro
Schichtpaar auch mit dem Indexkontrast zu. Insgesamt la¨sst sich der maximale Reflexionsgrad








berechnen [73]. Dieser maximale Reflexionsgrad wird nur fu¨r die spektrale Position der Bragg-
Wellenla¨nge λB erreicht. In dieser Betrachtung steigt die Reflexion mit steigender Anzahl an
Spiegelpaaren bis zum Maximalwert von R=1 an. Unter Beru¨cksichtigung von Absorptions-
prozessen na¨hert sich die Reflexion jedoch asymptotisch einem Grenzwert kleiner eins an. Da
die Reflexion stark von der Wellenla¨nge abha¨ngt, bildet sich fu¨r einen senkrechten Einfall
des Lichts um die Zentralwellenla¨nge λB ein Plateau mit hoher Reflexion, das sogenannte
Stoppband, aus. Die Breite ∆λ dieses Stoppbandes ha¨ngt ebenfalls vom Indexkontrast ab








· λB . (2.16)
In Abbildung 2.7 (a) sind mit dem Programm CAMFR (Cavity Modelling Framework [74, 75])
simulierte Reflexionsspektren fu¨r DBR-Spiegel mit einer unterschiedlichen Anzahl an Spiegel-
paaren (gepunktet: 15, gestrichelt: 30 Spiegelpaare) und ansonsten identischen Parametern
gezeigt. Mit zunehmender Anzahl an Spiegelpaaren erho¨ht sich dabei der maximale Reflexi-
onsgrad, wa¨hrend sich die Breite des Stoppbandes nur unwesentlich a¨ndert. Charakteristisch
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Abbildung 2.7: (a) Mit CAMFR berechnete Reflexion von Bragg-Spiegeln mit 15 (gepunktet)
bzw. 30 (gestrichelt) Spiegelpaaren fu¨r senkrechten Einfall und λB =500 nm sowie nh = 2.5
und nl = 2.3. Bei Einbetten einer Kavita¨tsabstandsschicht ergibt sich das durchgezogene
Reflexionsspektrum mit der charakteristischen Kavita¨tsresonanz bei λB (jeweils zehn Spie-
gelpaare, nh = 2.5, nl = 2.15). Daten teilweise aus [76]. (b) Abha¨ngigkeit der Reflexion vom
Indexkontrast (nh = 2.75) fu¨r eine verschiedene an den Kurven gekennzeichnete Anzahl an
Spiegelpaaren. Berechnung nach Formel 2.15.
fu¨r das Reflexionsspektrum eines Bragg-Spiegels ist das oszillatorische Verhalten der Reflexion
spektral unter- und oberhalb des Stoppbandes. Eine mo¨glichst genaue Kenntnis des Reflexi-
onsspektrums ist insbesondere fu¨r eine spektrale Abstimmung der Anregungswellenla¨nge auf
ein Reflexionsminimum und damit fu¨r eine effiziente Anregung der aktiven Schicht notwendig.
In Abbildung 2.7 (b) ist der nach Formel 2.15 berechnete Reflexionsgrad eines Bragg-Spiegels
fu¨r eine verschiedene Anzahl an Spiegelpaaren gegenu¨ber dem Indexkontrast aufgetragen.
Die Reflexion der Spiegelschichten nimmt sowohl mit zunehmendem Indexkontrast wie auch
mit einer zunehmenden Anzahl an Spiegelpaaren zu, wobei ein gro¨ßerer Indexkontrast den
zusa¨tzlichen Vorteil eines breiteren Stoppbandes mit sich bringt.
Bringt man zwischen zwei solche DBR-Spiegel eine zusa¨tzliche Schicht, eine sogenannte
Kavita¨tsabstandsschicht, ein, so wird dadurch der periodische Aufbau gesto¨rt. Infolgedes-
sen bildet sich innerhalb des Stoppbandes ein erlaubter optischer Zustand aus, fu¨r wel-
chen die Reflexion fast vo¨llig einbricht. Die optische Dicke der Kavita¨tsabstandsschicht LC
mit dem Brechungsindex nC muss dabei ein Vielfaches der halben Bragg-Wellenla¨nge sein:
LC = mλB/2nC . Um eine effektive Ankopplung der exzitonischen Rekombinationsprozesse an
das elektromagnetische Feld in der Kavita¨t zu erreichen, muss sich die aktive Schicht am Feld-
maximum der Kavita¨t befinden. Wird die aktive Schicht mittig in der Kavita¨tsabstandsschicht
platziert, so muss die Dicke fu¨r eine Kavita¨t aus Niederindexmaterial ein ungeradzahliges
Vielfaches der halben Wellenla¨nge λ/2 betragen, im Fall einer Kavita¨t aus Hochindexmaterial
entsprechend ein Vielfaches der Wellenla¨nge λ. Alle in dieser Arbeit untersuchten Strukturen
besitzen eine Kavita¨t aus Hochindexmaterial mit einer La¨nge von λ.
In Abbildung 2.7 (a) ist das berechnete Reflexionsspektrum eines Vertikalresonators mit
nh = 2.5 und nl = 2.0 und jeweils zehn unteren und oberen Spiegelpaaren zu sehen (durch-
gezogene Linie). Spektral mittig im Stoppband bei der Wellenla¨nge λB = 500 nm liegt die
Kavita¨tsresonanz, bei welcher die Reflexion deutlich einbricht.
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Ein wichtiges Charakteristikum eines Resonators ist die Gu¨te seines optischen Einschlusses,
welche u¨ber den Qualita¨tsfaktor (Q-Faktor) definiert wird. Je gro¨ßer der Q-Faktor einer
Kavita¨t ist, desto la¨nger ist die Verweildauer des Photons in der Kavita¨t. Berechnet wird
der Q-Faktor u¨ber die spektrale Halbwertsbreite ∆E bzw. ∆λ der resonanten Mode des
Resonators gema¨ß
Q = E/∆E = λ/∆λ , (2.17)
wobei E bzw. λ die Energie und Wellenla¨nge am Modenmaximum sind. Fu¨r die bisher
beschriebenen Abha¨ngigkeiten wurde stets ein senkrechter Einfall der Lichtwelle auf die Spie-
gelschichten angenommen. Bei einem schra¨gen Einfall der Lichtwelle auf die DBR-Schichten
wird der optische Weg innerhalb einer Schicht la¨nger, womit die Bedingung fu¨r konstruktive
Interferenz fu¨r eine gro¨ßere Wellenla¨nge erfu¨llt wird. Zudem sinkt der U¨berlapp der Wellen,
was zu einem deutlichen Abnahme der Reflexion fu¨hrt.
Dreidimensionaler optischer Einschluss in Sa¨ulenresonatoren
In den planaren Mikroresonatoren besteht durch die Bragg-Spiegel ein eindimensionaler
optischer Einschluss in der Wachstumsrichtung senkrecht zur aktiven Schicht. Parallel zur ak-
tiven Schicht liegt jedoch kein optischer Einschluss vor. Im idealisierten Fall ohne Absorption
ko¨nnen sich Lichtwellen daher parallel zur aktiven Schicht ungehindert ausbreiten. Durch che-
mische oder physikalische A¨tzprozesse lassen sich aus der planaren Struktur Sa¨ulenresonatoren
herstellen und somit die laterale Ausbreitung der Lichtwelle unterbinden. Dabei fu¨hrt der
Sprung des Brechungsindex beim U¨bergang vom Halbleitermaterial des Sa¨ulenresonators
(nsc ≈ 2.5− 3.5) zur umgebenden Luft (nair ≈ 1) zu einer Totalreflexion der Lichtwelle an
der Sa¨ulenseitenfla¨che. Zusammen mit dem lateralen optischen Einschluss durch die Bragg-
Spiegel ergibt sich damit eine Einschra¨nkung der Ausbreitung der Lichtwelle in allen drei
Raumrichtungen. Das Volumen in welchem das optische Feld eingeschlossen ist, wird als




∣∣∣ ~E (~r)∣∣∣2 d3r
ǫ (~rmax)
∣∣∣ ~Emax (~rmax)∣∣∣2 . (2.18)
Das Integral summiert dabei das Betragsquadrat des elektrischen Feldes ~E der Mode am
Ort ~r multipliziert mit der jeweiligen Dielektrizita¨tskonstante ǫ (~r) u¨ber den gesamten Raum
auf. Das Modenvolumen entspricht dann dem Integral, welches auf das Maximum der Ener-
giedichte ǫ
∣∣∣ ~Emax∣∣∣2 an der Stelle ~rmax normiert wird. Wegen einer leichteren Vergleichbarkeit
zwischen unterschiedlichen Resonatoren wird das Modenvolumen gewo¨hnlich in Einheiten
der Wellenla¨nge λ im Material mit Brechungsindex n angegeben: (λ/n)3.
Aufgrund des dreidimensionalen optischen Einschlusses existieren in den Sa¨ulenresonatoren
nur diskrete optische Moden [10, 76, 78]. Der dreidimensionale optische Einschluss begru¨ndet
auch die alternative Bezeichnung der Sa¨ulenresonatoren als photonische Punkte. Wegen
des fu¨r viele Anwendungen bevorzugten symmetrischen Strahlprofils in Sa¨ulenrichtung wer-
den die Sa¨ulenresonatoren hauptsa¨chlich mit einem kreisfo¨rmigen Querschnitt prozessiert.
In Abbildung 2.8 ist beispielhaft die berechnete Transmission mit den diskreten optischen


















Abbildung 2.8: Oben: Berechnete transversale Intensita¨tsverteilung ausgewa¨hlter Moden in
einem Sa¨ulenresonator. Hellere Bereiche stehen fu¨r eine ho¨here Feldintensita¨t, u¨bereinander
dargestellte Moden sind energetisch entartet. Berechnung: Prof. Dr. Jan Wiersig. Unten:
Beispielhaftes Transmissionsspektrum eines Sa¨ulenresonators. Entnommen aus [76].
besitzen von links nach rechts eine zunehmende Energie, die Mode mit der geringsten Energie
wird als Fundamental- oder Grundmode bezeichnet. Oberhalb des Transmissionsspektrums
ist die berechnete transversale Intensita¨tsverteilung der niederenergetischsten Moden eines
Sa¨ulenresonators gezeigt. Die Darstellung entspricht einer Blickrichtung senkrecht von oben
auf den Sa¨ulenresonator. Im Fall eines Sa¨ulenresonators mit exakt kreisfo¨rmigem Querschnitt
sind die jeweils u¨bereinander dargestellten Moden energetisch entartet und besitzen an
derselben spektralen Position unterschiedlich polarisierte Komponenten. Durch einen asym-
metrischen (z. B. elliptischen) Querschnitt der Sa¨ulenresonatoren la¨sst sich diese Entartung
der Moden jedoch aufheben [21].
Neben diesen wohldefinierten Moden existiert noch ein Kontinuum an sogenannten Leck-
moden, bei welchen die Lichtwelle unter einem solchen Winkel auf die Seitenwa¨nde des
Sa¨ulenresonators auftrifft, dass die Bedingung der Totalreflexion nicht erfu¨llt wird. Das Licht
tritt seitlich aus der Kavita¨t aus und geht dadurch fu¨r die weitere Nutzung verloren.
Zusa¨tzlich zur Bestimmung aus den Reflexionsspektren la¨sst sich die Gu¨te einer Kavita¨t
auch durch Photolumineszenzmessungen an Sa¨ulenresonatoren ermitteln. Dazu wird aus der
lorentzfo¨rmigen Grundmode das Verha¨ltnis aus spektraler Lage der Mode bei λ und der
vollen Breite bei halber Maximalintensita¨t ∆λ gebildet, welches nach Q = λ/∆λ dem Qua-
lita¨tsfaktor entspricht. Diese Methode liefert im Allgemeinen, wegen der geringeren angeregten
Fla¨che eines Sa¨ulenresonators im Vergleich zum Anregungsspot bei Reflexionsmessungen,
exaktere Ergebnisse als eine Bestimmung des Qualita¨tsfaktors aus Reflexionsmessungen und
ist dementsprechend vorzuziehen. Trotz der Notwendigkeit einer vorherigen Strukturierung
der Proben und des damit verbundenen gro¨ßeren Arbeitsaufwandes wurde sie daher fu¨r alle
in dieser Arbeit charakterisierten Proben angewandt.
Ein Sa¨ulenresonator kann auch als ein von zwei Spiegeln umgebener Wellenleiter aufgefasst
werden, in welchem diskrete Moden existieren. Das optische Feld dieser Moden besitzt ei-
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ne gewisse Intensita¨t außerhalb des Sa¨ulenresonators, welche sowohl vom Durchmesser des
Sa¨ulenresonators wie auch von der Feldverteilung der jeweiligen Mode bestimmt wird. Je-
dem Sa¨ulendurchmesser kann dann ein effektiver Brechungsindex ndeff zugeordnet werden,
welcher zwischen dem Brechungsindex der planaren Kavita¨t nc und dem der umgebendem
Luft (nair=1) liegt [21]. Da sich bei abnehmendem Sa¨ulendurchmesser ein gro¨ßerer Anteil
der Intensita¨t der optischen Mode außerhalb des Sa¨ulenresonators und damit im Bereich
des geringeren Brechungsindexes der Luft befindet, nimmt der effektive Brechungsindex mit
abnehmendem Sa¨ulendurchmesser ebenfalls ab. Fu¨r die spektrale Position der Fundamentalm-
ode gilt die Resonanzbedingung λFM (d) = n
d
eff · Leff . Die effektive Kavita¨tsla¨nge, welche
sich aus der Dicke der Kavita¨tsabstandsschicht und der Energieeindringtiefe leff in die beiden
Spiegel (siehe Gleichung 2.14) zusammensetzt, ist fu¨r eine prozessierte Kavita¨t fest. Da der
effektive Brechungsindex ndeff vom Durchmesser des Sa¨ulenresonators abha¨ngt, wirkt sich ein
unterschiedlicher Sa¨ulendurchmesser direkt auf die spektrale Lage der Moden aus. Dadurch
verschiebt sich die spektrale Position der Grundmode mit abnehmendem Sa¨ulendurchmesser
zu kleineren Wellenla¨ngen oder gro¨ßeren Energien. Mit E0 als spektraler Position der Grund-
mode des planaren, unstrukturierten Resonators ergibt sich die Abha¨ngigkeit der Grundmode







wobei c ein Anpassungsparameter ist [79]. Bei kleiner werdendem Durchmesser vergro¨ßert
sich zudem der freie Spektralbereich zwischen den transversalen Moden.
Weiterhin nimmt bei abnehmendem Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren die Intensita¨t des
optischen Feldes an der ra¨umlichen Position der Seitenwa¨nde zu. Eine eventuelle Rauigkeit der
Seitenwand fu¨hrt somit zu einer vom Durchmesser abha¨ngigen Ankopplung des photonischen
Feldes an Leckmoden und dadurch zu einer verringerten Gu¨te fu¨r Resonatoren mit kleinerem
Durchmesser. Fu¨r hohe Q-Faktoren sind die Verluste aus der internen Absorption und der










ermitteln la¨sst [80]. Der Streuterm 1/Qscatter ha¨ngt vom Durchmesser des Sa¨ulenresonators d
und der Intensita¨t der Mode an der Seitenwand ab. Die Intensita¨t der Mode la¨sst sich wieder-
um durch die Besselfunktion erster Ordnung J0 (ktd) ausdru¨cken, welche nach kt = n
2k20 − βm
vom Brechungsindex n und der Propagationskonstante βm abha¨ngt. Letztere beschreibt
die Amplitudena¨nderung des elektromagnetischen Feldes bei dessen Ausbreitung. Fu¨r die
Abha¨ngigkeit des Q-Faktors vom Durchmesser ergibt sich mit der Proportionalita¨tskonstante










Der Q-Faktor eines Sa¨ulenresonators nimmt daher mit zunehmendem Durchmesser ebenfalls
zu und na¨hert sich fu¨r große Durchmesser dem Q-Faktor der planaren Kavita¨t an.
Je nach Resonatorgeometrie muss der Streuterm entsprechend angepasst werden. So hat bei
Sa¨ulenresonatoren mit elliptischem Querschnitt z. B. die Elliptizita¨t einen entscheidenden
Einfluss auf das Streuverhalten und damit auf den Q-Faktor.
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Insgesamt fu¨hrt bei den Mikrosa¨ulenresonatoren der untere Bragg-Spiegel mit seinem sehr
hohen Reflexionsgrad fu¨r die Zentralwellenla¨nge λB zu einer bevorzugten Abstrahlung der von
eingebetteten Quantenfilmen oder -punkten emittierten Photonen in den oberen Halbraum.
Die Totalreflexion an den Seitenwa¨nden der Sa¨ulenresonatoren verhindert eine ungewollte
Abstrahlung in lateraler Richtung. Insgesamt fu¨hrt dies, insbesondere fu¨r die wegen ihres
gaußfo¨rmigen Strahlprofils technologisch interessante Grundmode, zu einer anna¨hernd
senkrecht zur Probenoberfla¨che gerichteten Abstrahlung. Diese gerichtete Abstrahlung la¨sst
sich verha¨ltnisma¨ßig leicht durch Linsen kollimieren oder in Faseroptiken einkoppeln.
2.4 Licht-Materie-Wechselwirkung in Mikroresonatoren
Neben der in den letzten Abschnitten beschriebenen Erho¨hung der Auskoppeleffizienz der
Photonen aus dem Halbleiter aufgrund einer gerichteten Abstrahlung wird durch den drei-
dimensionalen optischen Einschluss und die damit verbundene Ausbildung von diskreten
Moden auch die Licht-Materie-Wechselwirkung vera¨ndert.
Betrachtet man das System aus Exziton (x) und Kavita¨t (cav) als zwei gekoppelte Oszillato-
ren, so lassen sich fu¨r den Resonanzfall (Ex = Ecav) die Energien der Moden des gekoppelten
Systems durch










berechnen [81, 82]. Hierbei ist γx die spektrale Breite (FWHM) der exzitonischen Rekom-
bination und γcav die spektrale Breite der Resonatormode. Aus dem Kopplungsparameter






welcher sich aus der Oszillatorsta¨rke f und dem Modenvolumen Vm berechnen la¨sst [83],
leiten sich hieraus zwei grundlegend verschiedene Regime ab:





, der Kopplungsparameter also gro¨ßer als die Differenz der Linienbrei-
ten, spricht man vom Bereich der starken Kopplung. Fu¨r diesen Bereich ergeben sich
aus Gleichung 2.22 fu¨r die beiden Energien E1 und E2 unterschiedliche Werte, welche
durch die Rabi-Energie ~Ω = E1 − E2 voneinander getrennt sind. In diesem Regime
besteht ein fortwa¨hrender Energieaustausch zwischen Exziton und Photon, welcher als
Emission und Absorption des Photons aufgefasst werden kann. Das System vollfu¨hrt
Rabi-Oszillationen mit der Rabi-Frequenz Ω.





, der Kopplungsparameter also kleiner als die Differenz der Li-
nienbreiten, spricht man vom Bereich der schwachen Kopplung. In diesem Bereich
gilt fu¨r die Realteile der beiden Energien E1 = E2 = E0, womit sie entartet sind.
Anschaulich zeichnet sich die schwache Kopplung dadurch aus, dass die Emission eines





Da der Großteil dieser Arbeit im Bereich der schwachen Kopplung angesiedelt ist, wurde
dieser fu¨r die Berechnung der Reflexionsspektren der Mikroresonatoren im letzten Abschnitt
vorausgesetzt. Auf die hiervon abweichenden Reflexionsspektren im Fall der starken Kopplung
wird in Abschnitt 2.4.2 gesondert eingegangen.
Purcell-Effekt
Die mittlere Lebensdauer τ eines angeregten Zustands |i〉 der Energie Ei, welcher unter
Emission eines Photons in den Zustand |f〉 der Energie Ef u¨bergeht, la¨sst sich durch Fer-
mis Goldene Regel berechnen [84]. Im Fall von diskreten optischen Zusta¨nden la¨sst sich
die Zustandsdichte der Moden im Endzustand als Summe von Deltafunktionen u¨ber alle






∣∣∣〈f ∣∣∣~d · ~E (~r)∣∣∣ i〉∣∣∣2 δ (Ei − Ef + ~ω) (2.24)
eine Abha¨ngigkeit der Lebensdauer des Ausgangszustands von der Dichte der optischen
Moden im Endzustand. Dabei sind ~E (~r) das elektrische Feld am Ort des Emitters und ~d
das Dipolmoment. Die optische Zustandsdichte beru¨cksichtigt dabei die Tatsache, dass eine
Abstrahlung nur in existierende Moden erfolgen kann. Wird die optische Zustandsdichte
gegenu¨ber der Zustandsdichte des elektromagnetischen Vakuums vera¨ndert, z. B. durch die
diskreten Moden in einem Mikroresonator, wirkt sich dies unmittelbar auf die Lebensdauern
der Zusta¨nde aus. Auf diese Weise kann durch eine Mikrokavita¨t die spontane Emission im
Resonanzfall mit einer Mode versta¨rkt [77], bei Abwesenheit von passenden Endzusta¨nden
jedoch auch verringert [85] werden. Diese Vera¨nderung der U¨bergangswahrscheinlichkeiten
und damit der Lebensdauern von angeregten elektronischen Zusta¨nden ist als Purcell-Effekt
bekannt [86]. Einen Zusammenhang zwischen der Lebensdauer eines angeregten Zustandes
ohne Kavita¨t τ0 und der Lebensdauer τcav im Mikroresonator ist fu¨r den Fall einer m-fach
entarteten Resonatormode durch den Ausdruck
1
τcav
= m · 1
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gegeben [87, 88]. Der erste Term beschreibt dabei eine mo¨gliche spektrale Verstimmung
zwischen Emissionsmaximum des Emitters λem und der Lage der Resonatormode λcav. Eine
eventuelle ra¨umliche Abweichung der Feldmaxima der Resonatormode ~E (~rmax) und des




noch den Abstrahlverlusten in Leckmoden Rechnung getragen. Der sogenannte Purcell-Faktor
FP ist allein durch das Modenvolumen und die Gu¨te der Kavita¨t bestimmt und la¨sst sich bei
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berechnen. Unter perfekter spektraler U¨bereinstimmung von Emissionswellenla¨nge und Ma-
ximum der Kavita¨tsmode, einer ra¨umlichen Lage des Emitters im Maximum des optischen
Feldes der Kavita¨t sowie bei vernachla¨ssigbaren Abstrahlverlusten in Leckmoden la¨sst sich





darstellen. Dem experimentell oftmals vorliegenden Einfluss mehrerer Emitter mit einer
spektralen Breite des Emitterensembles von ∆ωe zentriert um die Position ωe wird durch die
Einfu¨hrung eines effektiven Q-Faktors Rechnung getragen [88]:










In einer systematischen Studie an GaAs-Sa¨ulenresonatoren mit unterschiedlichen Durchmes-
sern konnten Ge´rard et al. den Einfluss aller Effekte wie der spektralen und ra¨umlichen
Verstimmung zwischen Quantenpunkt und Kavita¨tsmode sowie die Auswirkung mehrerer





durch einen effektiven Purcell-Faktor ausdru¨cken [77].
Die spektrale Lage der Quantenpunktemission kann durch eine Vera¨nderung der Proben-
temperatur in einem gewissem Rahmen auf die Kavita¨tsmode abgestimmt werden. Dabei
wird ausgenutzt, dass der Brechungsindex, welcher die spektrale Lage der Kavita¨tsresonanz
bestimmt, weniger stark von der Temperatur abha¨ngt als die Bandlu¨cke des Quanten-
punktmaterials, welche die spektrale Lage der Quantenpunktemission bestimmt. Weitere
Mo¨glichkeiten zur spektralen und ra¨umlichen Abstimmung von Quantenpunktemission und
Resonatormode werden in Abschnitt 3.2.2 aufgezeigt.
Fu¨r einen großen Purcell-Faktor, welcher zu einer kurzen Lebensdauer der optischen Zusta¨nde
und damit zu einer effizienten Lichterzeugung fu¨hrt, ist zudem das Verha¨ltnis von Q/V ent-
scheidend. Es muss folglich eine mo¨glichst hohe Gu¨te bei gleichzeitig kleinem Modenvolumen
erreicht werden. Da die ho¨chste Gu¨te bei großem Durchmesser, das geringste Modenvolumen
jedoch bei kleinem Durchmesser vorliegen, muss fu¨r den maximalen Purcell-Faktor der
optimale Kompromiss fu¨r den Sa¨ulendurchmesser gefunden werden. Fu¨r ZnSe-basierte
Sa¨ulenresonatoren wurde fu¨r kleine Durchmesser eine U¨berkompensation der Verringerung
der Gu¨te der Resonatoren durch das abnehmende Modenvolumen festgestellt, so dass die
ho¨chsten Purcell-Faktoren fu¨r einen Sa¨ulendurchmesser von 0.7 ➭m erhalten wurden [76].
Stimulierte Emission in Sa¨ulenresonatoren
Gegenu¨ber herko¨mmlichen kantenemittierenden Lasern besitzen VCSEL einige entscheidende







eines Kantenemitters mit dem eines VCSELs, erha¨lt man unter Verwendung typischer Werte
fu¨r das II-VI-Materialsystem (λ=440 nm, neff =2.7) und einer Kavita¨tsla¨nge von L=1mm
fu¨r den Kantenemitter einen Modenabstand von etwa ∆λ=0.04 nm. Bei einer typischen
spektralen Breite des aktiven Materials von mehreren Nanometern liegen damit viele Moden
innerhalb des Versta¨rkungsbereichs und stehen bezu¨glich des Einsetzens von stimulierter
Emission in Konkurrenz zueinander. Durch die Reduzierung der Kavita¨tsla¨nge im VCSEL auf
etwa 1 ➭m bei ansonsten unvera¨nderten Parametern vergro¨ßert sich der Modenabstand auf
rund ∆λ=4nm. Entsprechend wird nur eine Mode versta¨rkt und es bildet sich longitudinal ein
Einzelmodenbetrieb aus, welcher fu¨r eine niedrige Laserschwelle vorteilhaft ist. In transversaler
Richtung ko¨nnen jedoch entsprechend Abbildung 2.8 mehrere Moden vorliegen.
Der Anteil der emittierten Photonen, welcher in die lasende Mode eingekoppelt wird, wird auch
als β-Faktor bezeichnet. Bei kantenemittierenden Lasern liegt dieser Faktor typischerweise
bei etwa β ≈ 10-4 - 10-5 [89], bei planaren Mikrokavita¨ten ohne lateralen Einschluss bereits
bei etwa 0.01 und bei VCSELn werden Werte von u¨ber 0.1 erreicht. Einen Zusammenhang





Fu¨r hohe Purcell-Faktoren wird folglich ein Großteil der emittierten Photonen in die lasende
Mode eingekoppelt. Der Grenzfall von β −→ 1 stellt den Idealfall eines schwellenlosen Lasers
dar.
Zur Verringerung der Laserschwelle tra¨gt auch ein Einschluss des elektromagnetischen Feldes
auf kleinerem Raum bei, wie es durch einen hohen Indexkontrast innerhalb der Schichten
der Bragg-Spiegel erreicht werden kann. Dadurch befindet sich insgesamt ein gro¨ßerer Teil
des Feldes im U¨berlapp mit dem aktiven Material, wodurch die stimulierte Emission von
Photonen gegenu¨ber der spontanen Emission begu¨nstigt wird.
Insgesamt la¨sst sich durch die Verwendung von Vertikalresonatoren und insbesondere durch die
Strukturierung von Sa¨ulenresonatoren die Licht-Materie-Wechselwirkung gezielt beeinflussen
und zur Verringerung der Laserschwelle ausnutzen.
Temperaturabha¨ngigkeit der stimulierten Emission
Mit zunehmender Temperatur werden Ladungstra¨ger durch Sto¨ße mit Phononen vermehrt aus
dem energetisch niedrigsten Zustand eines Quantenpunktes oder -films in ho¨here Zusta¨nde
oder in das umgebende Barrierenmaterial angeregt. Dadurch nimmt bei gleicher Anregungs-
leistung die Ladungstra¨gerdichte im niedrigsten Zustand ab. Dieser unterste Zustand ist
jedoch meist der Ausgangszustand fu¨r die Rekombination bei der stimulierten Emission. Um
eine Besetzungsinversion zu erreichen, mu¨ssen folglich mit steigender Temperatur vermehrt
Ladungstra¨ger angeregt werden, es muss also die Anregungsdichte erho¨ht werden. Diese
Abha¨ngigkeit der Laserschwelle von der Temperatur la¨sst sich fu¨r kantenemittierende Laser
durch
Pthr (T ) = Pthr (T1) · T − T1
T0
(2.32)
beschreiben [91]. T0 ist ein materialspezifischer, pha¨nomenologischer Parameter, der durch
die Anpassung an Messwerte bestimmt werden kann und ein Maß fu¨r die Temperatursensibi-
lita¨t der Laserschwelle ist. Pthr (T1) ist ein experimentell fu¨r die Temperatur T1 bestimmter
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Schwellwert. Im Fall von VCSELn spielt zusa¨tzlich noch der temperaturabha¨ngige U¨berlapp
zwischen Versta¨rkungsmedium und Kavita¨tsresonanz eine Rolle, in guter Na¨herung kann
aber auch fu¨r VCSEL Formel 2.32 angewendet werden.
Die Temperaturabha¨ngigkeit der Laserschwelle ist bei Quantenfilmen wegen einer leichteren
Anregung der Ladungstra¨ger in ho¨herenergetischere Zusta¨nde im Vergleich zu Quantenpunk-
ten sta¨rker. Im Fall eines idealen Quantenpunktes mit unendlich hohen Barrieren kann keine
thermische Anregung der Ladungstra¨ger in umgebendes Material stattfinden, die Laserschwel-
le wa¨re daher temperaturunabha¨ngig. Reale Quantenpunkte stehen jedoch in Wechselwirkung
mit dem umgebenden Material (siehe Abschnitt 2.2.3), wodurch sich auch fu¨r Quantenpunkt-
proben eine Temperaturabha¨ngigkeit der Laserschwelle ergibt.
2.4.2 Starke Kopplung
Ist der Qualita¨tsfaktor einer Kavita¨t sehr hoch, kann ein emittiertes Photon lange genug
in der Kavita¨t verweilen, um wieder absorbiert zu werden. Der im vorherigen Abschnitt
beschriebene Prozess der irreversiblen Emission gilt folglich nicht mehr, die Emission wird
reversibel. Dieser Bereich wird als starke Kopplung bezeichnet. Durch die sta¨ndige Emission
und Absorption des Photons besteht ein fortwa¨hrender Energieaustausch zwischen Photon
und Exziton, bis das Photon schließlich die Kavita¨t verla¨sst. Diese Rabi-Oszillationen, welche
auf einer ku¨rzeren Zeitskala als die Lebensdauer des Photons in der Kavita¨t erfolgen mu¨ssen,
fu¨hren zur Definition eines neuen Quasiteilchens, des Kavita¨tspolaritons [47].
Betrachtet man das Modell der gekoppelten Oszillatoren (Gleichung 2.22) im Fall des hier





gilt, so wird die
Energieentartung der beiden Niveaus E1,2 aufgehoben. Folglich spalten die Energieniveaus
in zwei Zusta¨nde auf, den energetisch niedriger liegenden des unteren Polaritons (engl.:
lower polariton, LP) sowie den energetisch ho¨her liegenden des oberen Polaritons (engl.:
upper Polariton, UP). Die Energieaufspaltung zwischen den beiden Zusta¨nden la¨sst sich aus
Gleichung 2.22 zu








bestimmen und nimmt bei endlicher spektraler Breite von Emitter und Resonatormode ab
[92]. Im Fall der in dieser Arbeit verwendeten Halbleitermikroresonatoren und tiefen Tem-
peraturen spielt die Dekoha¨renz des Exzitons eine untergeordnete Rolle, womit γcav ≫ γx
gilt. Hierdurch vereinfacht sich die Bedingung fu¨r starke Kopplung nach Gleichung 2.33 zu
g > γcav/4.
Um das Regime der starken Kopplung zu erreichen, muss einerseits der in Gleichung 2.23
definierte Kopplungsparameter g mo¨glichst groß werden und andererseits die spektrale Breite
der Kavita¨tsmode γcav einen mo¨glichst kleinen Wert besitzen. Da die Breite der Kavita¨tsmode
u¨ber Q = Ecav/γcav direkt mit dem Qualita¨tsfaktor in Beziehung steht, entspricht dies einer
hohen Gu¨te der Kavita¨t. Insgesamt muss damit zum Erreichen der starken Kopplung eine
Optimierung des Ausdrucks Q
√
f/Vm erfolgen [82].
Wie bereits zu Beginn des Abschnitts 2.4.1 erwa¨hnt, wurden die bisherigen Reflexionsspek-
tren fu¨r den Fall der schwachen Kopplung erstellt. In Abbildung 2.9 (a) ist ein mit CAMFR
[74, 75] berechnetes Reflexionsspektrum fu¨r den Fall der starken Kopplung gezeigt. Fu¨r die
Rechnung wurde eine Struktur mit zwei Zehnfach-DBRs gewa¨hlt, in welche drei Quantenfilme
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Abbildung 2.9: (a) Mit CAMFR berechnetes Reflexionsspektrum einer DBR-Struktur im
Bereich der starken Kopplung fu¨r drei Quantenfilme. Aus [76]. (b) Dispersionsrelationen fu¨r
Exziton (X, gepunktet), Kavita¨tsphoton (C, gestrichelt) sowie unteres und oberes Polariton
(LP bzw. UP, durchgezogen).
mit einer Oszillatorsta¨rke von jeweils f =2·1013 cm-1 eingebettet wurden (Details siehe [76]).
Bei den spektralen Positionen von 503.6 nm und 496 nm sind zwei Einbru¨che in der Reflexion
erkennbar, welche sich dem unteren und oberen Polariton zuordnen lassen. Aus der spektralen
Lage dieser Reflexionsminima ergibt sich eine Rabi-Aufspaltung von 7.6 nm bzw. 37.7meV.
Mit zwei Einbru¨chen in der Reflexion weicht das Reflexionsspektrum im Fall der starken
Kopplung damit deutlich vom Reflexionsspektrum der schwachen Kopplung mit nur einem
Reflexionsminimum im Stoppband ab (siehe Abbildung 2.7). In Abbildung 2.9 (b) sind die
berechneten Dispersionsrelationen von Exziton (X), Kavita¨tsphoton (C) und des unteren (LP)
bzw. oberen (UP) Polaritons fu¨r eine Mikrokavita¨t mit drei ZnSe-Quantenfilmen aufgetragen.
Dabei wurde exemplarisch eine Rabi-Aufspaltung von 10meV pro Quantenfilm sowie eine
spektrale Resonanz von Exzitonenemission und Kavita¨tsmode angenommen. Bei k= 0 ergibt
sich aus der Energiedifferenz von oberem und unterem Polariton die Rabi-Aufspaltung Ω. Mit
zunehmendem Wert des Betrages des Wellenvektors k na¨hert sich die Dispersionsrelation des
unteren Polaritons der des Exzitons an, entsprechendes gilt fu¨r die Dispersionsrelation des
oberen Polaritons, welches sich asymptotisch dem Kavita¨tsphoton anna¨hert. Der charakteris-
tische Verlauf der Dispersionrelationen der Polaritonen ha¨ngt entscheidend von der spektralen
Verstimmung zwischen Exzitonenemission und Kavita¨tsmode ab. Diese Abha¨ngigkeit la¨sst
sich ausnutzen, um aus der Dispersionsrelation einen Ru¨ckschluss auf die vorliegende Ver-
stimmung zu erhalten.
Der Bereich der starken Kopplung ermo¨glicht den Zugang zu neuartigen physikalischen
Pha¨nomenen wie einer Bose-Einstein-Kondensation in Mikrokavita¨ten [93] oder polaritonisch-
em Lasing [94]. Da letzteres nicht auf einer Besetzungsinversion im herko¨mmlichen Sinne
beruht, werden wesentlich geringere Laserschwelle im Vergleich zum photonischen Lasing
erwartet [19].
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Dieses Kapitel gibt einen U¨berblick u¨ber den aktuellen Stand der Forschung, in dessen Rah-
men diese Arbeit entstanden ist. Nach einem kurzen Einblick in die Forschungsergebnisse zu
den breitlu¨ckigen Halbleitern Zinkselenid und Galliumnitrid wird auf wichtige Untersuchun-
gen zum elektronischen Einschluss in Quantenpunkten sowie zum optischen Einschluss in
Mikrokavita¨ten eingegangen.
3.1 Breitlu¨ckige Halbleiter
Die ersten spektroskopischen Untersuchungen an Seleniden stammen aus der Mitte der 60er
Jahre. Zu diesem Zeitpunkt konnte auch bereits die erste, durch einen Elektronenstrahl
angeregte Laserta¨tigkeit an breitlu¨ckigen II-VI-Verbindungen erzielt werden [95]. Exakte
und dotierte Schichten konnte jedoch erst durch die Weiterentwicklung der Molekularstrahle-
pitaxie (engl.: molecular beam epitaxy, MBE) und der metallorganischen Gasphasenepitaxie
(engl.: metal-organic vapor-phase epitaxy, MOVPE) hergestellt werden. Bereits kurz nach der
Realisierung n- [96, 97] und p-dotierter [98, 99] Selenidverbindungen durch diese Verfahren
Mitte bzw. Ende der 80er Jahre konnte 1990 die erste Leuchtdiode [100] (engl.: light emitting
diode, LED) hergestellt werden. Die erfolgreiche Demonstration einer Quantenfilm-Laserdiode
[101] auf ZnSe-Basis erfolgte nur wenig spa¨ter.
Die Verwendung von Quantenfilmen als aktivem Material geht dabei auf eine Idee von
Dingle und Henry zuru¨ck. Diese sagten aufgrund der vera¨nderten Zustandsdichte fu¨r einen
Quantenfilmlaser eine geringere Laserschwelle und eine bessere Temperaturbesta¨ndigkeit der
spektralen Lage der Emission als fu¨r die bis dahin u¨blichen Doppelheterostrukturlaser voraus
[102]. Nach der ersten Realisierung eines Quantenfilmlasers durch eine Gruppe um Holonyak
[103] konnte die geringere Laserschwelle auch experimentell nachgewiesen werden [104].
Da das Problem der Degradation bei ZnSe-basierten Laserdioden unter elektrischem Betrieb
(gepulst maximale Lebensdauer von 2700 h [105]) nicht gelo¨st werden konnte, verringerte
sich das Forschungsinteresse hinsichtlich einer kommerziell einsatzfa¨higen II-VI-basierten
Laserdiode ab Ende der 90er Jahre wieder. Gleichzeitig versta¨rkten sich die Bemu¨hungen
zur Realisierung einer effizienten Einzelphotonenquellen fu¨r Experimente in der Quanten-
informationsverarbeitung, wie z. B. der abho¨rsicheren Datenu¨bertragung [61, 62, 106, 107].
Hierfu¨r eignen sich insbesondere CdSe-Quantenpunkte, welche aufgrund ihrer hohen Exzito-
nenbindungsenergie noch bei Raumtemperatur eine Photolumineszenz aus der exzitonischen
Rekombination zeigen [108, 109]. Daher verschob sich der Forschungsschwerpunkt immer
mehr von einer Anwendung als Lasermaterial hin zur Erzeugung einzelner Photonen. Die hohe
Oszillatorsta¨rke in Selenidverbindungen [110] la¨sst diese zudem hinsichtlich des Erreichens
von Bose-Einstein-Kondensaten oder polaritonischem Lasing bei Raumtemperatur interessant
erscheinen.
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Die Forschung auf dem Gebiet der Nitrid-basierten Halbleiter fu¨r optische Anwendungen
a¨hnelte anfangs dem der Selenide. So wurde auch bei den Nitriden in den 60er Jahren
die ersten Photolumineszenzuntersuchungen durchgefu¨hrt [111]. Das Interesse stieg ebenfalls
Mitte der 90er Jahre sprunghaft, als es Nakamura et al. gelang, zuerst eine GaN-basierte blaue
Leuchtdiode [112] und kurz darauf eine blaue Laserdiode zu realisieren [113]. Im Gegensatz
zu den Selenid-basierten Bauelementen ist die Lebensdauer von GaN-basierten Leucht- und
Laserdioden bei elektrischem Betrieb wesentlich la¨nger, so dass diese zur Marktreife gelangten
und inzwischen kommerzielle Verwendung finden.
3.1.1 Quantenpunkte
Das urspru¨ngliche Interesse an Halbleiter-Quantenpunkten begru¨ndete sich hauptsa¨chlich auf
der Idee, durch den Einsatz von nulldimensionalen Systemen die Eigenschaften von Halbleiter-
lasern zu verbessern. So ermittelten Arakawa und Sakaki 1982 fu¨r perfekte nulldimensionale
Systeme theoretisch eine temperaturunabha¨ngige Laserschwelle [45]. In einer ersten experi-
mentellen Untersuchung erzeugten sie durch starke Magnetfelder in einem herko¨mmlichen
GaAs-GaAlAs-Doppelheterostrukturlaser einen dreidimensionalen Einschluss der Ladungs-
tra¨ger. Durch diese Erho¨hung des Einschlusses der Exzitonen konnte eine Reduzierung der
Temperaturabha¨ngigkeit der Laserschwelle im Vergleich zu den Quantenfilmen experimentell
nachgewiesen werden [114].
In einer weiterfu¨hrenden theoretischen Studie berechneten Asada et al. die Versta¨rkung fu¨r
Halbleiterlaser mit einer aktiven Schicht aus verschieden-dimensionalen Systemen [115]. Da-
bei wurde fu¨r den Fall eines dreidimensionalen Einschlusses im Quantenpunkt eine deutlich
reduzierte Laserschwelle ermittelt.
Die ersten selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunkte konnten 1985 von Goldstein et
al. realisiert werden [116]. Hierauf aufbauend gelang Kirstaedter et al. 1994 die erste ex-
perimentelle Herstellung eines Halbleiterlasers mit Quantenpunkten als aktivem Material
sowie dessen Betrieb bei Raumtemperatur [117]. Dabei wurden erstmals die Vorteile eines
Quantenpunktlasers gegenu¨ber einem Quantenfilmlaser wie z. B. der geringe Schwellstrom
(120A/cm2 bei T=77K) experimentell nachgewiesen. Diese Schwellstromdichte konnte im
Folgenden sowohl fu¨r tiefe Temperaturen (11.5A/cm2 fu¨r T=79K [118]) wie auch fu¨r einen
Betrieb bei Raumtemperatur (26A/cm2 [119]) weiter verbessert werden. Letztgenannter Wert
war die bis dahin niedrigste fu¨r einen Halbleiterdiodenlaser erzielte Schwellstromdichte.
Heutzutage sind auf dem III-V-Materialsystem basierende Quantenpunktlaser vielfach de-
monstriert worden und industriell einsetzbar [120]. Jedoch wurde festgestellt, dass die ur-
spru¨nglich erwartete U¨berlegenheit der Quantenpunktlaser gegenu¨ber Quantenfilmlasern
auf einigen Annahmen beruhte, die sich nicht erfu¨llten. So besitzen reale Quantenpunkte
in der Regel mehrere Energieniveaus, die thermisch besetzt werden ko¨nnen. Zudem fu¨hrt
die Fluktuation in der Gro¨ße und chemischen Zusammensetzung von selbstorganisiert her-
gestellten Quantenpunkten zu einer inhomogenen Verbreiterung der Emissionsenergien im
Quantenpunktensemble von typischerweise u¨ber 50meV [121], welche die Leistungsfa¨higkeit
der Quantenpunktlaser eingeschra¨nkt [122].
Nach dem urspru¨nglich auf einer Verbesserung der Diodenlaser gegru¨ndeten Interesse an
epitaktisch hergestellten Halbleiterquantenpunkten a¨nderte sich der Forschungsschwerpunkt
zunehmend hin zur Verwendung von Quantenpunkten zur Erzeugung einzelner Photonen.
Diese Einzelphotonenquellen, welche im Idealfall auf Wunsch exakt ein Photon liefern, sind
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eine Grundlage sowohl fu¨r die Quantenkryptographie, also die abho¨rsichere Datenu¨bertragung
[123], wie auch fu¨r Quanteninformationsverarbeitung [124].
Das epitaktische Wachstum ist auf dem III-V-Materialsystem am besten beherrscht, so dass
mit diesem Materialsystem die Proben mit der ho¨chsten optischen Qualita¨t hergestellt werden
ko¨nnen. Entsprechend werden viele Untersuchungen zuerst auf diesem Materialsystem mit
einer Emission im nahen infraroten Spektralbereich durchgefu¨hrt. Eine Emission im blau-
gru¨nen Spektralbereich ist jedoch fu¨r die Anwendung in Projektorsystemen und unter dem
Gesichtspunkt der kostengu¨nstig verfu¨gbaren Plastikfasern mit einem Absorptionsminimum
um 560 nm sehr interessant [15]. Zudem weisen moderne Detektoren im gru¨nen Spektralbe-
reich ihre ho¨chste Empfindlichkeit auf. Fu¨r diese Einsatzgebiete kommen die ab Mitte der 90er
Jahre epitaktisch prozessierten Halbleiterquantenpunkte auf Basis von ZnCdSe-Verbindungen
sowie die kurz darauf hergestellten Strukturen auf Basis der Gruppe-III-Nitride in Frage. Die-
se Systeme besitzen weiterhin den Vorteil einer gegenu¨ber dem InAs/GaAs-System sta¨rkeren
Einschlussenergie in den Quantenpunkten, welche auf eine gro¨ßere Effizienz der Emission aus
den Quantenpunkten bei einem Betrieb bei Raumtemperatur hoffen la¨sst. Im Folgenden wird
daher hauptsa¨chlich auf Quantenpunkte eingegangen, welche auf diesen beiden breitlu¨ckigen
Materialsystemen basieren.
Wachstum
Die ersten epitaktisch hergestellten Quantenpunkte wurden Mitte der 90er Jahre kurz
nacheinander von mehreren Gruppen im Materialsystem InAs/GaAs realisiert [125, 126].
Zur Vergro¨ßerung des optisch aktiven Materials wurden recht bald Methoden entwickelt,
Mehrfachquantenpunktschichten herzustellen [127]. Dabei wurde festgestellt, dass sich die
lokal unterschiedlichen Verspannungen im Bereich eines Quantenpunktes in Wachstums-
richtung fortsetzen. Auf diese Weise bilden sich die Quantenpunkte in den nachfolgenden
Quantenpunktschichten bevorzugt direkt u¨ber den Quantenpunkten der ersten Schicht [128].
Bereits wenige Jahre nachdem die ersten InAs/GaAs Quantenpunkte realisiert worden
waren, konnte auch fu¨r das II-VI-Materialsystem von ersten Erfolgen bei der Herstellung
von Quantenpunkten berichtet werden. So wurden 1996 von Xin et al. Quantenpunkte
aus CdSe mit Durchmessern im Bereich von 40± 5 nm und einer Ho¨he von etwa 10 nm
in Wachstumsrichtung hergestellt [129]. Unmittelbar nach diesem ersten Bericht u¨ber
epitaktisch hergestellte CdSe-Quantenpunkte wurde weltweit von vielen weiteren Gruppen
Ergebnisse zum Wachstum von II-VI Quantenpunkten pra¨sentiert und Mechanismen zur
Bildung und Stabilisierung der Quantenpunkte entwickelt [130–134]. In diesen Arbeiten
wurden die Quantenpunkte als cadmiumreiche linsenfo¨rmige Inseln beschrieben, welche in
einer cadmiumarmen ZnCdSe-Matrix eingebettet sind. Die Durchmesser der Quantenpunkte
liegen im Bereich von etwa 10 nm mit einer Ho¨he von 1-2 nm, die Quantenpunktdichte bewegt
sich zwischen 1010 cm-2 und 1011 cm-2.
Der in den bisher zitierten Arbeiten meist verwendete Wachstumsmechanismus zur Herstel-
lung der Quantenpunkte wird als Stranski-Krastanov-Modus bezeichnet [135]. Bei diesem
Wachstumsmodus bilden sich zuerst verspannte Monolagen aus, die Benetzungsschicht, bevor
ab einer gewissen Schichtdicke die Bildung von dreidimensionalen Inseln, den Quantenpunk-
ten, energetisch gu¨nstiger wird. Die Quantenpunktbildung erfolgt dabei ohne Bildung von
Versetzungen, wie zuerst fu¨r Germanium auf Silizium [136] und von InGaAs auf GaAs [137]
nachgewiesen werden konnte. Dieser Punkt ist insbesondere fu¨r die Nitride sehr interessant,
welche generell eine sehr hohe Versetzungsdichte besitzen. Da die elektronischen Zusta¨nde
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der Benetzungsschicht na¨her an den Quantenpunktzusta¨nden liegen als die Zusta¨nde des
Volumenmaterials der umgebenden Schichten, hat die Benetzungsschicht einen wesentlichen
Einfluss auf die Eigenschaften der Struktur, die Quantenpunkte ko¨nnen nicht mehr als
isoliert von der Umgebung betrachtet werden.
Eine Weiterentwicklung des Stranski-Krastanov-Wachstums mit der MBE stellt die migration-
enhanced epitaxy (MEE) dar, welche 1985 von Horikoshi et al. entwickelt wurde. Diese
Wachstumsmethode basiert auf einem abwechselnden Anbieten beider Komponenten einer
bina¨ren Verbindung, welche sich in kurzen Wachstumsunterbrechungen selbststa¨ndig an-
ordnen [138]. Den Vorteil der MEE gegenu¨ber der herko¨mmlichen MBE fu¨r das Wachstum
der Quantenpunkte wird in der Arbeit von Passow et al. deutlich, welcher die beiden
Verfahren miteinander vergleicht [134]. Beim Wachstum der ZnSe-Bedeckungsschicht der
Quantenpunkte mit dem konventionellen MBE-Verfahren ergaben sich Quantenfilme mit
Fluktuationen des elektronischen Einschlusses, erst bei Verwendung der MEE entstanden
Quantenpunkte ohne Bildung von Stapelfehlern.
Zur Herstellung der InGaN-Quantenpunkte wurde ein neuartiges zweistufiges Verfahren
verwendet, welches von Yamaguchi et al. in Bremen entwickelt wurde. Dabei erlaubt die
Verwendung einer Kombination aus Nukleations- und Formationsschicht die Herstellung von
InGaN-Quantenpunktschichten mit Dichten im Bereich von 5·108 - 1·1010 cm-2 [139]. Die
Details zu diesem Wachstumsverfahren sind in Abschnitt 4.1.2 beschrieben. Ein aktueller
U¨berblick u¨ber das Wachstum von InGaN-Quantenpunkten wird in [140] gegeben.
Eigenschaften
Fu¨r Untersuchungen sowohl am Quantenpunktensemble wie auch an einzelnen Quantenpunk-
ten hat sich die ortsaufgelo¨ste Photolumineszenzspektroskopie als ein wichtiges Hilfsmittel
erwiesen [141]. Mit dieser Methode konnten Ku¨mell et al. 1998 erstmals die optischen Eigen-
schaften einzelner CdSe-Quantenpunkte untersuchen [142].
Durch die diskreten Energieniveaus fu¨hren Rekombinationsprozesse im Quantenpunkt zu
spektral sehr scharfen Emissionslinien. So konnten Bacher et al. fu¨r einen CdSe-Quantenpunkt
eine spektrale Linienbreite von lediglich 70 ➭eV ermitteln [55], wa¨hrend sie bei den Nitrid-
verbindungen mit 170 ➭eV geringfu¨gig breiter ist [143]. Sobald die Anregung nicht-resonant
erfolgt, werden jedoch Effekte der spektralen Diffusion deutlich (siehe Abschnitt 2.2.2). In
Verbindung mit den zeitintegrierten Messungen, welche aufgrund der schwachen Signale bei
der Untersuchung einzelner Quantenpunkte unumga¨nglich sind, fu¨hrt dies zur Mittlung u¨ber
viele Emissionsereignisse und damit zu einer spektralen Verbreiterung des Messsignals.
Eine weitere wichtige Eigenschaft ist die strahlende Lebensdauer eines Exzitons im Quan-
tenpunkt, welche ein Maß dafu¨r ist, wie viele Photonen pro Zeit erzeugt werden ko¨nnen.
Wa¨hrend fu¨r InAs-Quantenpunkte Werte gro¨ßer als eine Nanosekunde gemessen wurden
[144], ist die Lebensdauer aufgrund der ho¨heren Oszillatorsta¨rke im II-VI-Materialsystem
mit 230 bis 500 ps deutlich reduziert [55, 56, 58, 142, 145]. Diese geringeren Lebensdauern
ermo¨glichen einen Betrieb mit ho¨heren Wiederholraten und damit die Erzeugung von mehr
Photonen pro Zeiteinheit als im Fall der InAs-Quantenpunkte.
Die diskrete Zustandsdichte in Quantenpunkten fu¨hrt zu einer im Vergleich zu Quantenfilmen
kleineren effektiven Ankopplung an akustische Phononen [58, 146]. Da die II-VI-Verbindungen
gegenu¨ber den InAs-Quantenpunkten eine ho¨here Polarita¨t der Bindung aufweisen, ist die
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FIG. 1. PL spectra of a single QD, normalized to the integrated
Abbildung 3.1: ➭PL-Spektrum eines Cd-
Te Quantenpunktes fu¨r verschiedene Tem-
peraturen. Die einzelnen Messungen wur-
den auf die integrierte Intensita¨t normiert.
Im eingesetzten Bild ist die integrierte In-
tensita¨t gegen die inverse Temperatur auf-
getragen. Aus dem Verlauf la¨sst sich die
Aktivierungsenergie zu13.2meV bestimmen
[146].
Ankopplung an die Phononen und damit auch die spektrale Verbreiterung der Emissionslinie
mit zunehmender Temperatur sta¨rker ausgepra¨gt [147].
Diese Kopplung konnte im Jahr 2001 von Besombes et al. an Hand der Photolumineszenz
eines einzelnen CdTe-Quantenpunktes beobachtet und durch die Ankopplung der diskreten
exzitonischen Zusta¨nde an akustische Phononen des umgebenden Materials erkla¨rt werden
[146]. In Abbildung 3.1 ist die normierte PL-Intensita¨t eines einzelnen CdTe-Quantenpunktes
in Abha¨ngigkeit von der Temperatur aufgetragen. Oberhalb von 40K bilden sich durch die
Ankopplung von akustischen Phononen Seitenbanden an der exzitonischen Emissionslinie aus,
durch welche bei ho¨heren Temperaturen die Halbwertsbreite der Emission bestimmt wird.
Durch temperaturabha¨ngige PL-Untersuchungen konnte die exzitonische Emissionslinie eines
einzelnen InGaN-Quantenpunktes bis 150K verfolgt werden [148]. Fu¨r die Materialsysteme
mit CdSe- bzw. GaN-Quantenpunkten wurde die exzitonische Emission bis zu einer Tempera-
tur von 200K verfolgt [60, 149]. Bei ho¨heren Temperaturen verbreitert sich die exzitonische
Emission durch die Ankopplung an Phononen deutlich. Diese verbreiterte Quantenpunkt-
emission konnte 2007 von Arians et al. fu¨r einen CdSe-Quantenpunkt bis Raumtemperatur
detektiert werden konnte [108].
Durch eine Anpassung der temperaturabha¨ngigen PL-Intensita¨t einer Quantenpunktemission
la¨sst sich die thermische Aktivierungsenergie bestimmen. Fu¨r einzelne CdSe-Quantenpunkte
wurden Aktivierungsenergien von 26meV [60], fu¨r einzelne InGaN-Quantenpunkte von 15meV
gemessen [64]. Fu¨r das Quantenpunktensemble, dessen Lumineszenz auch bei ho¨heren Tempe-
raturen noch detektierbar ist, wurden Werte von bis zu 170meV fu¨r InGaN-Quantenpunkte
[48] und fu¨r CdSe-Quantenpunkte mit zusa¨tzlichen MgS-Barrieren Werte von bis zu 70meV
erreicht [65].
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Aufgrund der kleineren dielektrischen Konstanten und der gro¨ßeren Bandlu¨cke im Vergleich
zum GaAs-Materialsystem besitzt das II-VI-Materialsystem eine ho¨here Exzitonenbindungs-
energie, wodurch sich CdSe-Quantenpunkte fu¨r Studien an eingeschlossenen Exzitonenkom-
plexen auszeichnen [150]. Fu¨r die Bindungsenergie von Biexzitonen in CdSe-Quantenpunkten
wurden Werte zwischen 18.5 und 25meV ermittelt [150–153], welche etwa eine Gro¨ßenordnung
u¨ber dem Wert von wenigen Millielektonenvolt fu¨r InAs-Quantenpunkte liegen [147].
Durch eine erho¨hte Anregungsdichte ko¨nnen zudem ho¨here Zusta¨nde des Quantenpunktes
besetzt werden. Rambach et al. detektierten den ersten angeregten Zustand eines CdSe-
Quantenpunktes als eine schmale Resonanz, welche sich je nach Quantenpunkt in einem
Abstand von 23 bis 59meV u¨ber dem exzitonischen Grundzustand befindet [154]. Da bei
erho¨hten Anregungsdichten ha¨ufig keine Emission aus diesen ho¨heren Zusta¨nden detektiert
wird, wird von einer Depopulation dieser Zusta¨nde durch Auger-Streuprozesse ausgegangen.
Die meist asymmetrische Form der Quantenpunkte in der Wachstumsebene fu¨hrt zur Auf-
hebung der Energieentartung des Valenzbandes [155] und dadurch zur Aufspaltung der
exzitonischen Emission in ein Dublett mit zwei orthogonal zueinander polarisierte Emissions-
linien [156]. Im Fall von CdSe-Quantenpunkten werden fu¨r die Aufspaltung Werte von bis zu
0.8meV erreicht [150].
Aufbauend auf den obigen Vorarbeiten konnte 2001 von Klude et al. an der Universita¨t Bre-
men erstmals ein bei Raumtemperatur elektrisch betriebener Quantenpunkt-Laser im gru¨nen
Spektralbereich realisiert werden [13, 157]. Zur Vergro¨ßerung des aktiven Materials wurde
dazu ein Fu¨nffach-Stapel aus CdSe-Quantenpunkten verwendet, welcher in ZnSSe-Barrieren
eingebettet wurde. Fu¨r die Laserschwelle wurden Werte im Bereich von 32 - 59 kW/cm2 er-
mittelt, welche damit vergleichbar zu dem Schwellenwert von Quantenpunktlaserstrukturen
auf Basis der Gruppe-III-Arsenide sind [158].
Fu¨r die Gruppe-III-Nitride konnte in einer umfassenden Studie vonWang et al. 2007 erstmals
eine Laseremission gezeigt werden, welche auf InGaN-Quantenpunkte zuru¨ckzufu¨hren ist [159].
In fru¨heren Arbeiten konnte nicht abschließend gekla¨rt werden, ob die stimulierte Emission
aus Quantenpunkten oder Quantenfilmen stammte [160, 161]. Kalden et al. gelang 2009 erst-
mals der Nachweis einer optischen Versta¨rkung an Nitrid-Mehrfach-Quantenpunktschichten.
Aus der maximalen Versta¨rkung von gmaxmod =50 cm
-1 fu¨r eine Dreifach-Quantenpunktschicht
konnte eine maximale Versta¨rkung pro Quantenpunkt von gmaxmod /QD=10
-9 cm-1 abgescha¨tzt
werden. Damit liegt die Versta¨rkung pro Quantenpunkt im Bereich oder sogar oberhalb der
Werte, die fu¨r CdSe oder III-As Quantenpunkte erreicht werden [162].
Einzelphotonenemisson
Neben dem Einsatz als aktives Material in Laserstrukturen bieten sich Quantenpunkte wegen
ihres zeitlich abstandshaltenden Emissionsverhaltens auch fu¨r die Verwendung als Einzelpho-
tonenquellen an (siehe Abschnitt 2.2.2). Die kommerzielle Einsatzfa¨higkeit solcher Quanten-
verschlu¨sselungssysteme konnte unter anderem durch die medienwirksame U¨bertragung eines
mit Quantenkryptographie verschlu¨sselten Schecks 2004 oder das Versenden eines Schlu¨ssels
u¨ber die Distanz von 185 km im Jahre 2006 [163] nachgewiesen werden [164].
Die bisher eingesetzten Einzelphotonenquellen basieren hauptsa¨chlich auf der Verwendung
von InAs-Quantenpunkten. Mit diesen konnten Michler et al. 2000 eine Einzelphotonen-
quelle realisieren, welche anna¨hernd fu¨r jeden a¨ußeren optische Anregungspuls exakt ein
Photon emittiert und damit eine nahezu perfekte optisch getriggerte Einzelphotonenquelle
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darstellt [61]. Nur wenig spa¨ter konnten Yuan et al. die erste elektrisch betriebene Einzelpho-
tonenquelle pra¨sentieren [107]. Wegen der geringen Aktivierungsenergie der verwendeten
InAs-Quantenpunkte sind daraus hergestellte Einzelphotonenquellen jedoch auf tiefe Tempe-
raturen beschra¨nkt und dadurch fu¨r den kommerziellen Einsatz nur bedingt geeignet.
Die Entwicklung von elektrisch betriebenen Einzelphotonenquellen auf ZnSe- oder Nitrid-
Basis, welche fu¨r Anwendungen bei hohen Temperaturen vorteilhafter wa¨ren, befindet sich
noch in den Anfa¨ngen. So wurden die erste Elektrolumineszenzmessungen bei Raumtempe-
ratur an CdSe-Quantenpunkte 2008 publiziert [165, 166]. Fu¨r die Nitrid-basierten Quanten-
punkte konnte ebenfalls 2008 die erste Elektrolumineszenz an einzelnen Quantenpunkten
vorgestellt werden [167].
Der Nachweis einer Einzelphotonenquelle erfolgt in der Regel u¨ber die Autokorrelation des
emittierten Lichts [60–62, 109], wobei der in Abschnitt 2.2.2 beschriebene Aufbau nach
Hanbury-Brown und Twiss die ga¨ngigste Methode ist [59]. In den letzten Jahren sind jedoch
auch weitere Methoden zur Messung der Autokorrelation erfolgreich angewandt worden.
So verwendeten Kardynal et al. Avalanche-Photodioden, um die Anzahl der auftreffenden
Photonen zu za¨hlen [168]. Ein weiteres Verfahren ist die Verwendung einer im Einzelpho-
tonenmodus operierenden Streak-Kamera. Mit dieser Technik konnten Aßmann et al. 2009
Korrelationen bis zur vierten Ordnung bestimmen [169].
3.2 Vertikalresonatoren
Als Alternative zu den kantenemittierenden Lasern wurden von Iga et al. Ende der 70er
Jahre vertikal emittierende Laser vorgeschlagen (engl.: vertical-cavity surface-emitting laser,
VCSEL). Bei diesen VCSELn wird das Licht durch Vertikalresonatoren senkrecht zur aktiven
Schicht gefu¨hrt und aus der Oberfla¨che der Probe ausgekoppelt. Aufgrund des Aufbaus ko¨nnen
sie durch einen voll monolithischen Wachstumsprozess hergestellt werden. Bedingt durch eine
Resonatorla¨nge im Bereich der Wellenla¨nge des Lichts wird ein vertikaler Monomodenbetrieb
erreicht. Industriell vorteilhaft ist zudem, dass eine U¨berpru¨fung der Funktionsfa¨higkeit direkt
auf dem Chip mo¨glich ist [170]. Die erste Laseremission aus VCSELn konnte bereits kurz
nach der Idee zum vertikalen Kavita¨tsdesign durch Soda et al. realisiert werden [171]. Ein bei
Raumtemperatur kontinuierlich emittierender Laser konnte jedoch erst 1989 von Koyama et
al. hergestellt werden [172]. Im Bereich der spontanen Emission unterhalb der Laserschwelle
besitzen die VCSEL-Strukturen den Vorteil einer gerichteten Auskopplung des Lichts aus
dem Halbleitermaterial sowie einer Versta¨rkung der Licht-Materie-Wechselwirkung durch den
Purcell-Effekt (siehe Abschnitt 2.4).
Die ersten Vertikalresonatoren wurden aus dem Materialsystem AlAs/GaAs hergestellt, mit
dem wegen der geringen Gitterfehlanpassung ein verspannungsfreies Schichtwachstum bis
zu Dicken von mehreren Mikrometern mo¨glich ist. Dadurch ko¨nnen DBR-Spiegel mit einer
großen Anzahl an Spiegelpaaren und damit einem hohen Reflexionsgrad hergestellt werden
[173]. Mit diesem Materialsystem konnten bereits 1994 Vertikalresonatoren mit Q-Faktoren
von etwa 10.000 erreicht werden [174], welche durch eine kontinuierliche Weiterentwicklung
des Wachstums auf bis zu 165.000 verbessert wurden [175]. Ein lateraler optischer Einschluss
durch den Einbau von Oxid-Aperturen ermo¨glichte zusa¨tzlich zum vertikalen auch einen
transversalen Monomodenbetrieb, wodurch die Schwellstromdichte weiter gesenkt werden
konnte [176]. Aufgrund dieser langen und erfolgreichen Entwicklung von vertikalemittieren-
den Laserstrukturen werden GaAs-VCSEL inzwischen kommerziell eingesetzt und haben die
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konnte eine Laserschwelle von
22 kW/cm2 bestimmt werden. Im
eingesetzten Bild sind die von
spektral scharfen Emissionslinien
dominierten Spektren oberhalb
der Schwelle zu sehen [105].



























Kantenemitter fu¨r optische Nachrichtenu¨bertragung auf kurzen Strecken bereits verdra¨ngt.
Da fu¨r die ZnSe-basierten Kantenemitter 1994 eine stabile Laseremission bei Raumtempe-
ratur erreicht werden konnte [177], wurden auch hier Versuche unternommen die Vorteile
der VCSEL-Strukturen auszunutzen. Fu¨r die ZnSe-basierten monolithischen Mikrokavita¨ten
gestaltete sich die Suche nach einer geeigneten Materialkombination fu¨r die DBR-Spiegel, wel-
che bei gitterangepasstem Wachstum einen hohen Indexkontrast ermo¨glicht, jedoch wesentlich
schwieriger als beim GaAs-Materialsystem. Die zuna¨chst angedachte Materialkombination
aus den Verbindungen ZnSSe und ZnMgSSe kann zwar voll verspannt gewachsen werden
[178], jedoch ist der Indexkontrast mit ∆n = 0.12 fu¨r einen sinnvollen Einsatz deutlich zu
gering [179]. Die Erho¨hung des Magnesiumanteils in der Niederindexschicht aus ZnMgSSe ist
durch den strukturellen U¨bergang von der Zinkblendestruktur in die Kochsalzstruktur ab
einer Konzentration von xMg=0.7 begrenzt. Erst durch den Ansatz, die Niederindexschicht
durch ein U¨bergitter (engl.: superlattice) aus den beiden Verbindungen ZnSe und MgS zu
realisieren [180], konnten schließlich ein hoher Brechungsindexkontrast und ein pseudomor-
phes Wachstum vereint werden [181]. Mit dieser Methode konnten von Kruse et al. an der
Universita¨t Bremen erstmals Braggspiegel mit einem Indexkontrast von ∆n = 0.6 gewachsen
werden. Diese wiesen fu¨r 14 Braggpaare einen Reflexionsgrad von u¨ber 99% auf [179, 182].
Fu¨r das Stoppband konnte bei einer variablen spektralen Lage der Kavita¨tsresonanz im
Bereich zwischen 480 und 600 nm eine spektrale Breite von 65 nm erreicht werden [179].
Auf Basis dieser Braggspiegel konnte 2004 ebenfalls von Kruse et al. erstmals die stimu-
lierte Emission einer monolithischen VCSEL-Struktur mit drei eingebetteten ZnCdSSe-
Quantenfilmen bei Raumtemperatur gezeigt werden [183]. Aus der in Abbildung 3.2 darge-
stellten PL-Messungen konnte die Laserschwelle zu 22 kW/cm2 bestimmt werden. Fu¨r diese
Kavita¨ten aus 18.5 unteren und 15 oberen Spiegelpaaren wurden Q-Faktoren von etwa 3500
im Fall einer aktiven Schicht aus Quantenfilmen [64, 184] und von 8760 im Fall einer aktiven
Schicht aus Quantenpunkten ermittelt [185].
Parallel zur Entwicklung von Mikroresonatoren basierend auf dem II-VI-Materialsystem
wurde auch an Nitrid-basierten Bragg-Spiegeln geforscht. Fu¨r die ersten Spiegel wurde dabei
eine Materialkombination von GaN als Hochindexschicht und AlGaN als Niederindexschicht
verwendet. Mit dieser Kombination konnten Asif Khan et al. 1991 erste Spiegel demonstrieren
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[186]. Aufgrund des geringen Anteils an Aluminium und des damit verbundenen geringen
Brechungsindexkontrastes lagen die Reflektivita¨ten jedoch unterhalb von 90%. Redwing et
al. demonstrierten 1996 eine monolithische Kavita¨t mit zwei 30-fach DBR-Spiegeln und einer
GaN-Schicht als aktivem Material, an welcher sie bei Raumtemperatur erstmalig Hinweise auf
eine stimulierte Emission bei λ=363 nm erhielten [187]. Die erste stimulierte Emission einer
Nitrid-basierten Mikrokavita¨t bei Raumtemperatur im blau-violetten Spektralbereich wurde
ebenfalls 1996 von Someya et al. an einer hybriden Mikrokavita¨t mit einem dielektrischen obe-
ren Spiegel gezeigt [188]. Fu¨r diese Kavita¨t wurden Q-Faktoren von 500 bestimmt. Durch eine
Optimierung des Wachstums konnten AlGaN/GaN-Spiegel mit Reflexionsgraden oberhalb
von 99% erreicht werden, fu¨r welche jedoch wegen des niedrigen Aluminiumgehalts 60 Spie-
gelpaare notwendig waren [189]. An einer voll monolithisch hergestellte AlGaN/GaN-Kavita¨t
mit 30 unteren und 25 oberen Spiegelpaaren wurden von Kruse et al. fu¨r Sa¨ulenresonatoren
mit 800 nm Durchmesser Q-Faktoren von 260 erreicht [190].
In einem alternativen Ansatz wird ebenfalls GaN als Hochindexschicht verwendet, die Niederin-
dexschicht jedoch aus einem AlN/InGaN-U¨bergitter hergestellt [191, 192]. Fu¨r eine VCSEL-
Struktur mit 20.5 unteren und 18 oberen Spiegelpaaren konnten erfolgreich Sa¨ulenresonatoren
hergestellt werden, welche in Photolumineszenzmessungen diskrete Moden aufwiesen. Fu¨r
einen Sa¨ulendurchmesser von 1 ➭m wurde ein Q-Faktor von 250 demonstriert [193].
Ein dritter Ansatz fu¨r die Nitrid-basierten Kavita¨ten besteht in der Verwendung von terna¨rem
AlInN als Niederindexmaterial. Bei einem Indiumanteil von 17% kann diese Schicht gitteran-
gepasst zu GaN gewachsen werden. Mit dem Indexkontrast von ∆n ≈ 0.2 erreichten Feltin
et al. 2005 fu¨r 40 Spiegelpaare eine maximale Reflektivita¨t von 99.4% [194]. Fu¨r eine auf
diesen Spiegeln basierende Mikrokavita¨t konnte ein Stoppband mit 25 nm Breite und eine
Kavita¨tsresonanz mit einer spektralen Breite von 2.3 nm erreicht werden [173]. Die maximalen
in Transmission bestimmten Q-Faktoren besitzen Werte von 2800 fu¨r eine leere Kavita¨t [195]
und 1400 fu¨r eine Kavita¨t mit eingebettetem InGaN-Quantenfilm [196].
Aufgrund der gegenu¨ber ZnSe-Verbindungen reduzierten Kristallqualita¨t und sta¨rkeren Leck-
moden sind die Nitrid-basierten Kavita¨ten den ZnSe-basierten Kavita¨ten noch unterlegen. Im
Gegensatz zum II-VI-Materialsystem konnten bisher noch keine monolithisch hergestellten
Sa¨ulenresonatoren mit einer eingebetteten InGaN-Quantenpunktschicht vorgestellt werden.
Ein aktueller U¨berblick u¨ber das Wachstum von Nitrid-basierten VCSEL-Strukturen wird in
[197], u¨ber die optischen Eigenschaften in [O3] gegeben.
3.2.1 Zirkulare Sa¨ulenresonatoren
Die ersten zirkularen Sa¨ulenresonatoren wurden Ende der 80er Jahre mittels A¨tzverfahren
aus planaren Resonatoren hergestellt [198, 199]. Die zusa¨tzliche Totalreflexion an den
Seitenwa¨nden der Sa¨ulenresonatoren fu¨hrt zu einem dreidimensionalen optischen Einschluss
und damit zur Entstehung diskreter Moden. Diese ersten Strukturen waren fu¨r Laser mit
niedrigeren Schwellstro¨men oder schnelle optische Schalter gedacht. Eine experimentelle
Demonstration dieser geringeren Schwellstro¨me gelang 1987 durch Iga et al., welche eine
gegenu¨ber der planaren Struktur um den Faktor 2 reduzierte Schwelle bei Verwendung von
Sa¨ulenresonatoren zeigen konnten [200].
Ein experimenteller Nachweis der Modenstruktur wurde sowohl durch Reflexionsmessungen
[80, 201] wie auch durch Photolumineszenzmessungen erbracht, bei welcher die Moden
mittels einer internen Lichtquelle aus Quantenpunkten ausgeleuchtet wurden [202].
Durch einen Vergleich der Q-Faktoren der fundamentalen Mode fu¨r Sa¨ulenresonatoren mit
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Abbildung 3.3: Photolumineszenzspektrum eines zirkularen Sa¨ulenresonators (d=4 ➭m,
T=80K) sowie experimentell bestimmte interne Modenverteilung. Daten aus [205].
unterschiedlichem Durchmesser wurde in mehreren Arbeiten eine Verringerung der Gu¨te
des optischen Einschlusses mit abnehmendem Sa¨ulendurchmesser festgestellt [77, 80, 201].
Rivera et al. erkla¨rten diese Abnahme durch eine bei reduziertem Durchmesser versta¨rkte
Streuung an den Seitenwa¨nden der Sa¨ulenresonatoren, welche zu gro¨ßeren Verlusten und
damit zu einem kleineren Q-Faktor fu¨hrt. Als charakteristischer Durchmesser, unterhalb
welchem dieser Effekt zum Tragen kommt, wurde sowohl fu¨r GaAs- wie auch ZnSe-basierte
Mikrokavita¨ten ein Wert von etwa 1.5 ➭m bestimmt [76, 203].
Sanvitto et al. gelang 2005 eine ra¨umliche Darstellung der Feldverteilung der transversalen
optischen Modenverteilung in GaAs-basierten Sa¨ulenresonatoren [204]. Die Autoren konnten
damit fu¨r die Grundmode die erwartete gaußfo¨rmige Intensita¨tsverteilung experimentell
nachweisen und fu¨r ho¨here Moden eine wachsende Anzahl an azimuthalen Feldsta¨rkeknoten
detektieren. Zudem konnte eine zunehmende Lokalisierung der ho¨heren Moden in der Na¨he der
Seitenwa¨nde der Sa¨ulenresonatoren gezeigt werden. Fu¨r ZnSe-basierte Mikrokavita¨ten konnte
T. Meeser wa¨hrend seiner Diplomarbeit am Institut fu¨r Festko¨rperphysik der Universita¨t
Bremen erstmals eine experimentell ermittelte zweidimensionale Darstellungen der optischen
Feldverteilung in Sa¨ulenresonatoren pra¨sentieren. Die erhaltene Intensita¨tsverteilung fu¨r die
fu¨nf niederenergetischsten Moden eines Sa¨ulenresonators (d=4 ➭m, T=80K) ist in Abbil-
dung 3.3 aufgetragen [205]. Sowohl die gaußfo¨rmige Intensita¨tsverteilung der Grundmode wie




3.2.2 Purcell-Effekt und Auskoppeleffizienz
Sa¨ulenresonatoren sind nicht nur fu¨r den Einsatz in VCSELn interessant, sondern erlau-
ben auch das Studium der Licht-Materie Wechselwirkung im Fall der spontanen Emission.
Hierbei ist besonders die mo¨gliche Verku¨rzung der Lebensdauer eines angeregten Zustan-
des, der sogenannte Purcell-Effekt [86], zu erwa¨hnen. Der erste experimentelle Nachweis
des Purcell-Effektes in Mikrokavita¨ten konnte 1998 durch Ge´rard et al. erbracht werden
[77]. Dafu¨r wurden aus einer planaren GaAs/AlAs-Mikrokavita¨t mit einem eingebetteten
Fu¨nffach-InAs-Quantenpunktstapel zirkulare Sa¨ulenresonatoren mit Durchmessern im Be-
reich von 0.7 ➭m bis 40 ➭m prozessiert. Durch die hohe Dichte der Quantenpunkte trugen
selbst in dem Sa¨ulenresonator mit dem geringsten Durchmesser immer noch etwa 30 Quan-
tenpunkte zur Emission bei. Mit zeitaufgelo¨sten Messungen konnte eine fu¨nffach verku¨rzte
strahlende Lebensdauer fu¨r Emitter, die in die Fundamentalmode einkoppeln, im Vergleich
zu denjenigen, die in Leckmoden einkoppeln, bestimmt werden. Die Lebensdauern der in die
Leckmoden einkoppelnden Zusta¨nde unterschieden sich nur unwesentlich von der strahlenden
Lebensdauer von Zusta¨nden der unstrukturierten Probe.
In weiteren Studien der Lebensdauer strahlender Rekombinationsprozesse konnten Bo¨ckler et
al. ebenfalls auf GaAs-Basis einen effektiven Purcell-Faktor von F effP =10 fu¨r eine elektrisch
gepumpte Kavita¨t erhalten [206]. In dieser Arbeit werden sowohl die Gu¨te des Resonators
wie auch die ra¨umliche und spektrale Verstimmung des Quantenpunktes zur Kavita¨tsmode
als begrenzende Faktoren fu¨r den Purcell-Effekt genannt.
Fu¨r ZnSe-basierte Mikrokavita¨ten konnten durch zeitaufgelo¨ste Untersuchungen an der Uni-
versita¨t Bremen effektive Purcell-Faktoren von F effP =3.8 nachgewiesen werden [64, 76].
Durch den Purcell-Effekt ist nicht nur eine Verku¨rzung der spontanen Lebensdauer mo¨glich,
sondern, wie von Bayer et al. 2001 gezeigt, auch eine Verla¨ngerung [85]. Hierzu wurden die
Seitenfla¨chen von Sa¨ulenresonatoren mit einer Metallschicht verspiegelt und dadurch die
Ankopplung an Verlustmoden unterdru¨ckt. Auf diese Weise konnte eine Verla¨ngerung der
spontanen Lebensdauer um etwa eine Gro¨ßenordnung erzielt werden.
Wie in Abschnitt 2.4.1 dargestellt, la¨sst sich die Kopplung zwischen Quantenpunkt und Ka-
vita¨tsmode fu¨r den Fall der spektralen Resonanz von Emission und Mode und des ra¨umlichen
U¨berlapps der optischen Felder deutlich erho¨hen. Durch eine verbesserte spektrale Abstim-
mung der Emission des Quantenpunktes und der Kavita¨tsmode konnte die Auskoppeleffizienz
aus CdSe-Quantenpunkten deutlich verbessert werden [64, 207].
Eine weitere Mo¨glichkeit die Auskopplung aus einer Kavita¨t zu erho¨hen ist die Ausnut-
zung der Abha¨ngigkeit der spektralen Lage der Resonatormoden vom Durchmesser des
Sa¨ulenresonators. Damit konnten Lohmeyer et al. durch ein nachtra¨gliches Anpassen des
Sa¨ulendurchmessers die Quantenpunktemission um einen Faktor von 4.8 versta¨rken [64].
Im Gegensatz zur Temperaturabstimmung ist diese Methode jedoch irreversibel und nur
mo¨glich, falls die Quantenpunktemission im Vergleich zur spektralen Lage der Kavita¨tsmode
ho¨herenergetisch liegt.
Eine ra¨umliche Abstimmung von Quantenpunkt und Mikrokavita¨t kann durch ein ge-
zieltes Wachstum der Quantenpunkte an vordefinierten Pla¨tzen erfolgen [208, 209]. Die
Sa¨ulenresonatoren werden dann um die vorgegebenen Stellen herum prozessiert. Alternativ
wurden von Lee et al. die Idee der Kartographierung der planaren Probe und der Markierung
von Quantenpunkten aufgebracht [210]. Anschließend werden die Sa¨ulenresonatoren um die
markierten Stellen prozessiert. Diese Methode wird inzwischen von verschiedenen Gruppen
erfolgreich eingesetzt [211–213].
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3.2.3 Elliptische Sa¨ulenresonatoren
Erste U¨berlegungen die Polarisationsentartung eines Sa¨ulenresonators aufzuheben, basierten
auf der von polarisationserhaltenden Fasern bekannten Idee eines asymmetrischen Quer-
schnitts [214]. Die ersten VCSEL mit einem solch asymmetrischen Querschnitt wurden 1994
von Choquette et al. hergestellt und hatten eine rhomboedrische sowie hantelfo¨rmige Form
[215], wobei auch erstmalig VCSEL mit elliptischem Querschnitt vorgeschlagen wurden. Mit
diesen VCSELn mit asymmetrischen Querschnitten konnte eine polarisierte Laseremission er-
reicht werden. Die Polarisationsaufspaltungen lagen dabei jedoch nur in einer Gro¨ßenordnung
von 10-2meV.
Erst mit der Arbeit von Gayral et al., welcher die von Choquette et al. vorgeschlagenen
elliptischen Querschnitte experimentell umsetzte, konnten deutlich gro¨ßere Aufspaltungen
realisiert werden [21]. In einer systematischen Studie der spektralen Lage der fundamentalen
Mode sowie der Polarisationsaufspaltung in Abha¨ngigkeit von der Elliptizita¨t wurden Werte
fu¨r die Aufspaltung von bis zu 15meV fu¨r das GaAs-Materialsystem erzielt.
Weitere Untersuchungen zu elliptischen GaAs-basierten Sa¨ulenresonatoren wurden
hauptsa¨chlich in der Gruppe von M. S. Skolnick durchgefu¨hrt [22, 216]. Durch eine
Temperaturvariation konnte die Emission eines einzelnen InAs-Quantenpunktes spektral
durch die beiden Komponenten der Fundamentalmode geschoben werden (Abb. 3.4). Durch
die von der spektralen Lage der Emission abha¨ngige Kopplung zwischen Quantenpunkt und
Mode konnte der Polarisationsgrad der Quantenpunktemission zwischen 70% in x-Richtung
und anna¨hernd 100% in y-Richtung polarisiert durchgestimmt werden [22]. In der selben
Arbeit wurde erstmals die interne ra¨umliche Feldverteilung der Moden fu¨r elliptische
Sa¨ulenresonatoren untersucht. Durch eine Variation der Elliptizita¨t konnte eine systematische
Vera¨nderung der spektralen Reihenfolge der Moden nachgewiesen werden. Die erstmals in
[217] ermittelten unterschiedlichen Q-Faktoren fu¨r die orthogonalen Polarisationsrichtungen
wurden von Whittaker et al. systematisch fu¨r verschiedene Elliptizita¨ten untersucht und auf
die Polarisationsabha¨ngigkeit der Verluste in den DBR-Spiegeln zuru¨ckgefu¨hrt [216]. Da die
Q-Faktoren der elliptischen Sa¨ulenresonatoren fu¨r eine Polarisationsrichtung entlang der















um einen Faktor von 2 u¨bertrafen, wurden elliptische Sa¨ulenresonatoren wegen ihres entspre-
chend gro¨ßeren Q/
√
V -Verha¨ltnisses zum Erreichen der starken Kopplung vorgeschlagen.
Unitt et al. fu¨hrten 2005 Untersuchungen zur Lebensdauer der orthogonal polarisierten
Zusta¨nde eines Exziton-Doubletts durch. Da nur einer der beiden Polarisationszusta¨nde
spektral in Resonanz zur entsprechend polarisierten Kavita¨tsmode war, wurde fu¨r die beiden
orthogonal polarisierten Emissionen aus dem Quantenpunkt unterschiedliche Purcell-Faktoren
bestimmt [218].
Diese Ergebnisse zeigen das Potential von in elliptischen Mikrokavita¨ten eingebetteten
Quantenpunkten zur Verwendung als polarisiert emittierende Einzelphotonenquellen, wobei
der Einsatz der untersuchten InGaAs-Quantenpunkte wegen ihres vergleichsweise geringen
elektrischen Einschlusses auf tiefe Temperaturen beschra¨nkt ist. Ein U¨berblick u¨ber diese
Ergebnisse ist in [219] gegeben.
3.2.4 Gekoppelte Sa¨ulenresonatoren
Wie bereits im letzten Abschnitt erwa¨hnt, wurde erstmals 1994 von Choquette et al. eine
hantelfo¨rmige Struktur aus zwei gekoppelten Mikrokavita¨ten hergestellt und spektroskopisch
untersucht [215]. Das Interesse galt dabei jedoch nicht dem Studium des Kopplungsverhal-
tens, sondern allein der Aufhebung der Polarisationsentartung der fundamentalen Mode zur
Erzeugung von polarisiert emittierenden VCSELn.
Die erste auf das Kopplungsverhalten zweier Mikrokavita¨ten angelegte Studie an
Sa¨ulenresonatoren wurde 1998 von Bayer et al. durchgefu¨hrt [220]. Dabei wurden zwei
GaAs-basierte Sa¨ulenresonatoren mit quadratischem Querschnitt durch eine Verbindung
aus Halbleitermaterial gekoppelt und das PL-Spektrum in Abha¨ngigkeit von der Breite und
La¨nge des verbindenden Stegs untersucht. Es konnte eine Zunahme der Kopplungssta¨rke mit
abnehmendem Abstand der einzelnen Sa¨ulenresonatoren sowie mit zunehmender Stegbreite
beobachtet werden. Diese Kopplung zweier Mikroresonatoren a¨ußerte sich in der Ausbildung
von neuen optischen Zusta¨nden. So spaltet die fundamentale Mode mit breiter werdendem
Verbindungssteg, und damit sta¨rker werdender Kopplung, in zwei unterschiedliche Moden
auf, die erste ho¨here Mode gar in vier verschiedene optische Zusta¨nde. Die erhaltenen
optischen Moden wurden in Analogie zu den Moleku¨lzusta¨nden eines zweiatomigen Moleku¨ls
betrachtet und entsprechenden Moleku¨lorbitalen zugeordnet. Auf diese Analogie bezieht sich
auch die im Folgenden verwendete Bezeichnung Photonisches Moleku¨l fu¨r ein gekoppeltes
System aus zwei Mikroresonatoren. Durch winkelaufgelo¨ste Messungen wurde die berechnete
interne optische Feldverteilung besta¨tigt. In einer weiterfu¨hrenden Arbeit wurde ebenfalls
von Bayer et al. die Kopplung von mehreren Sa¨ulenresonatoren in einer linearen Kette
optisch untersucht und die Ausbildung einer optischen Bandlu¨cke beobachtet [221]. Ein
erster direkter Nachweis der internen optischen Feldverteilung in gekoppelten Systemen aus
Sa¨ulenresonatoren gelang Zhuk et al. durch konfokale Mikroskopie [222]. Weitere Studien
zum Kopplungsverhalten von vier Sa¨ulenresonatoren in unterschiedlichen Anordnungen sind
auch in [223] zu finden. Ein U¨berblick u¨ber die Arbeiten zu gekoppelten Sa¨ulenresonatoren
bis zum Jahr 2002 ist in [224] gegeben.
Zur Kopplung von zwei ra¨umlich getrennten Quantenpunkten, welche in den Zentren der
beiden Sa¨ulenresonatoren eines photonischen Moleku¨ls denkbar sind, sind neben den bisher
beschriebenen symmetrischen auch asymmetrische Zusta¨nde notwendig. Solche asymme-
trischen optischen Zusta¨nde wurden erstmals von Karl et al. an photonischen Moleku¨len
mit unterschiedlichen Durchmessern der beiden Sa¨ulenresonatoren untersucht [225]. Dabei
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konnte indirekt durch eine ortsabha¨ngige Anregung die Koexistenz von u¨ber das gesamte
photonische Moleku¨l delokalisierten Zusta¨nden und in den einzelnen Sa¨ulenresonatoren
lokalisierten Zusta¨nden in den PL-Spektren nachgewiesen werden [226]. Die bisherigen
Untersuchungen zu gekoppelten Sa¨ulenresonatoren wurden allesamt auf GaAs-basierten
Proben durchgefu¨hrt.
Außer an den beschrieben quadratischen bzw. zirkularen Sa¨ulenresonatoren wurden Kopp-
lungspha¨nomene an vielen weiteren Systemen wie z. B. an pyramidalen Sa¨ulenresonatoren
[227], an Mikrodiscs [228, 229] sowie an Defekten in photonischen Kristallen [230, 231]
untersucht.
3.3 Starke Kopplung und polaritonisches Lasing
Die ersten Studien u¨ber die starke Kopplung in Mikrokavita¨ten gehen auf Arbeiten von
Weisbuch et al. aus dem Jahr 1992 zuru¨ck. Dieser konnte die starke Kopplung in GaAs-
basierte Mikrokavita¨ten durch Reflexionsmessungen bei tiefen Temperaturen nachweisen [16].
Wenig spa¨ter konnten Houdre´ et al. ebenfalls fu¨r GaAs-basierte Kavita¨ten mit sechs InGaAs-
Quantenfilmen bei 77K eine Rabi-Aufspaltung von Ω = 8.8meV messen und erstmals die
starke Kopplung bis Raumtemperatur verfolgen [232]. Durch winkelaufgelo¨ste Studien gelang
kurz darauf die Messung der Dispersionsrelation des oberen und unteren Polaritonenzwei-
ges [233]. Da die Rabi-Aufspaltung durch die verha¨ltnisma¨ßig geringe Oszillatorsta¨rke der
Arsenidverbindungen begrenzt ist, wurden zum Erreichen von gro¨ßeren Rabi-Aufspaltungen
breitlu¨ckige Halbleiter wie CdTe und GaN mit gro¨ßeren Oszillatorsta¨rken vorgeschlagen. So
konnten Kelkar et al. 1995 mit einer Mikrokavita¨t bestehend aus drei ZnCdSe-Quantenfilmen
bei einer Temperatur von 50K eine Rabi-Aufspaltung von Ω = 17.5meV messen [110]. Dies
entspricht nach Ω ∝ √N mit N als Anzahl der Quantenfilme einer Aufspaltung von etwa
10meV pro Quantenfilm, womit die Rabi-Aufspaltung pro Quantenfilm um etwa einen Faktor
drei gro¨ßer ist als bei den von Houdre´ et al. untersuchten InGaAs-Quantenfilmen.
Imamoglu et al. schlugen 1996 vor, den bosonischen Charakter der Polaritonen fu¨r einen
neuartigen Laser mit einer gegenu¨ber den herko¨mmlichen VCSELN deutlich reduzierten La-
serschwelle auszunutzen, welchen sie als polaritonischen Laser bezeichneten [19, 20]. Bereits
zwei Jahre spa¨ter wurde an einer CdTe-basierten Probe eine stimulierte Emission im Bereich
der starken Kopplung nachgewiesen [18]. Le Si Dang et al. stellten bei einer Erho¨hung der An-
regungsleistung bei nicht-resonanter Anregung einen sprunghaften Anstieg der PL-Intensita¨t
an der spektralen Position des unteren Kavita¨tspolaritons fest. Eine weitere Erho¨hung der
Anregungsintensita¨t fu¨hrte zur Ausbildung einer zweiten Emissionslinie an der spektralen Po-
sition des Quantenfilm-Exzitons, was als ein Aufbrechen der starken Kopplung und U¨bergang
in den Bereich der schwachen Kopplung gedeutet wurde. Bei noch sta¨rkerer Anregung konnte
auch fu¨r den Bereich der schwachen Kopplung eine Laserschwelle fu¨r das photonische Lasing
festgestellt werden. In Abbildung 3.5 sind die entsprechenden, auf die Anregungsleistung
normierten PL-Spektren mit den beiden Laserlinien fu¨r das polaritonische Lasing (Linie
A) und das photonische Lasing (Linie B) sowie ein Reflexionsspektrum mit den jeweiligen
Minima an den spektralen Positionen des unteren und oberen Kavita¨tspolaritons dargestellt.
Das GaN-Materialsystem wurde wegen der ebenfalls recht hohen Oszillatorsta¨rke als Material
fu¨r polaritonisches Lasing bei Raumtemperatur vorgeschlagen [234], welches dann wenig
spa¨ter von Christopoulos et al. auch nachgewiesen werden konnte [94]. In einer hybriden
Kavita¨t mit einer GaN-Abstandsschicht konnte bei Raumtemperatur eine Laserschwelle von
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FIG. 1. Optical measurements at 4.2 K and for zero detuning.
Abbildung 3.5: (a) Reflexionsspektrum
der planaren Kavita¨t. (b) PL-Spektren fu¨r
verschiedene Anregungsdichten. Die Spek-
tren sind auf die jeweiligen Anregungsdich-
ten normiert. Die als A gekennzeichnete Li-
nie zeigt eine stimulierte Emission an der
spektralen Position des unteren Polaritons.
(c) Die Linie B zeigt eine stimulierte Emis-
sion im Bereich der schwachen Kopplung
an der spektralen Position des Quantenfilm-
Exzitons. Messungen fu¨r 4.2K [18].
29 ➭J/cm-2 fu¨r das polaritonische Lasing bestimmt werden, welche eine Gro¨ßenordnung unter
der Laserschwelle der besten optisch gepumpten InGaN-QW-VCSEL liegt [235].
Aufgrund der gro¨ßeren Oszillatorsta¨rke von Quantenfilmen im Vergleich zu einzelnen Quanten-
punkten [92] wurden fu¨r diese ersten Arbeiten stets Quantenfilme oder Volumenmaterialien
verwendet. Im Jahr 2004 gelang jedoch zwei Gruppen auch der Nachweis der starken Kopp-
lung fu¨r einen einzelnen in einen Sa¨ulenresonator eingebetteten Quantenpunkt [17, 82].
Der Bereich der starken Kopplung wurde auch fu¨r weitere Mikrokavita¨ten wie photonische
Kristalle [236] und Mikrodiscs [237] erreicht. Weiterhin ermo¨glicht das Regime der starken
Kopplung auch Untersuchungen an Bose-Einstein-Kondensaten von Exziton-Polaritonen in
Mikrokavita¨ten. Aufgrund der im Vergleich zu Atomen sehr geringen Polaritonenmasse la¨sst
sich ein solches Kondensat mit Polaritonen bereits bei wesentlich ho¨heren Temperaturen wie




Dieses Kapitel gibt ein U¨berblick u¨ber die verwendeten Proben, deren Strukturierung sowie
die experimentellen Messmethoden. Dazu wird im ersten Abschnitt auf die Herstellung der
Proben mittels der Verfahren der Molekularstrahlepitaxie sowie der metallorganischen Gaspha-
senepitaxie eingegangen. Es folgt ein Abschnitt u¨ber die Prozessierung der Sa¨ulenresonatoren
mit fokussierten Ionenstrahlen, mit welchen die in den Abschnitten 5 bis 8 untersuchten
Proben strukturiert wurden. Anschließend werden die zur Untersuchung der Photolumines-
zenzeigenschaften verwendeten experimentellen Aufbauten geschildert. Im letzten Abschnitt
wird noch auf die Grundlagen der beiden benutzten Simulationsprogramme eingegangen,
welche zur Berechnung der Reflexionsspektren sowie der internen optischen Feldverteilung in
Mikrostrukturen zum Einsatz kamen.
4.1 Herstellung und Struktur der Proben
Die in dieser Arbeit untersuchten Proben wurden in der von Prof. Dr. Hommel geleiteten
Arbeitsgruppe Halbleiterepitaxie am Institut fu¨r Festko¨rperphysik der Universita¨t Bremen
hergestellt. Dabei kamen die beiden prinzipiell verschiedene Methoden der Molekularstrahle-
pitaxie (engl.: molecular beam epitaxy, MBE) und der metallorganischen Gasphasenepitaxie
(engl.: metal-organic vapor-phase epitaxy, MOVPE) zum Einsatz. Die MBE erlaubt das
hochpra¨zise Abscheiden von einzelnen Monolagen. Da die Quellen jeweils nur ein chemisches
Element beinhalten, besitzen die so hergestellten Schichten bei einer entsprechenden Rein-
heit der Ausgangsmaterialien ebenfalls eine sehr hohe Reinheit. Fu¨r die Verwendung der
MOVPE spricht dagegen die einfachere Wartung da diese ohne aufwa¨ndige Hochvakuum-
und Ku¨hlsysteme auskommt. Die ho¨heren Durchsatzraten der MOVPE lassen diese zudem
fu¨r den industriellen Einsatz deutlich attraktiver scheinen als die MBE.
Die II-VI-Proben wurden unter Leitung von Dr. Carsten Kruse mittels MBE hergestellt, die
Nitrid-basierten Proben unter Federfu¨hrung von Dr. Stephan Figge mittels MOVPE.
4.1.1 Monolithische II-VI-Vertikalresonatoren
Aufgrund der geringen Gitterfehlanpassung von nur 0.27% [157] werden die II-VI-Proben
bei einer Temperatur von 280 ◦C direkt auf einem (111)-GaAs Substrat gewachsen. Bevor
das Wachstum der eigentlichen Struktur beginnt, wird auf dem GaAs-Substrat zuna¨chst eine
10 nm dicke ZnSe-Schicht aufgebracht. Diese Zwischenschicht ist trotz der geringen Gitter-
fehlanpassung zur Vermeidung von Stapelfehlern und Versetzungen beim U¨bergang von einer
III-V-Verbindung zu einer II-VI-Verbindung notwendig. Da die unterschiedlichen Materialien
aus verschiedenen Richtungen auf die Probe auftreffen, muss fu¨r ein homogenes Schichtwachs-
tum die Probe wa¨hrend des Wachstums rotiert werden. Auf die ZnSe-Zwischenschicht wird
eine Schicht mit niedrigem Brechungsindex nl und einer reduzierten Schichtdicke aufgebracht,
so dass beide Schichten zusammen eine Dicke von etwa λB / 4nl mit λB als Bragg-Wellenla¨nge
aufweisen. Auf die Schicht mit niedrigem Brechungsindex folgen 18 Bragg-Paare des unteren
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Abbildung 4.1: Linke Seite: Schematischer, nicht maßstabsgetreuer, Aufbau der ZnSe-
basierten VCSEL-Struktur. Bei sonst gleichem Aufbau wurden als aktive Schicht entweder drei
ZnCdSSe-Quantenfilme oder eine Schicht aus CdSe/ZnSe-Quantenpunkten verwendet. Rechte
Seite: REM-Aufnahme eines mittels FIB prozessierten Sa¨ulenresonators. Die Schichtstruktur
der beiden DBRs mit ZnSSe (hell) als Hochindexschicht und dem U¨bergitter aus MgS/ZnCdSe
(dunkel) als Niederindexschicht sowie die ZnSSe-λ-Kavita¨t sind deutlich erkennbar. Die Probe
um 52 ◦ gegenu¨ber der Sa¨ulenachse verkippt.
Bragg-Spiegels, die Kavita¨t mit der optisch aktiven Schicht sowie der obere Bragg-Spiegel mit
15 Spiegelpaaren in umgekehrter Reihenfolge. Fu¨r die Hochindex-Schicht der Bragg-Spiegel
wird ZnSSe mit etwa 6% Schwefel gitterangepasst zu GaAs mit einer Schichtdicke von 48 nm
benutzt. Fu¨r die Niederindex-Schicht bo¨te sich MgS als Material mit der gro¨ßten Bandlu¨cke
und dem kleinsten Brechungsindex an. Allerdings la¨sst sich MgS nur in sehr du¨nnen Schichten
stabil in der Zinkblendestruktur wachsen und geht fu¨r dickere Schichten in die Kochsalzstruk-
tur u¨ber. Daher findet fu¨r die Niederindex-Schichten ein kurzperiodischer U¨bergitteransatz
(engl.: superlattice) Verwendung, bei welchem abwechselnd 1.9 nm MgS gefolgt von 0.6 nm Zn-
CdSe mit etwa 15% Cadmiumanteil aufgebracht werden. Durch diesen Ansatz ist es gelungen
MgS in der gesamten Mikrokavita¨t in der Zinkblendestruktur zu stabilisieren [238]. Insgesamt
besteht das U¨bergitter aus 24.5 solcher Schichten mit einer Gesamtdicke von etwa 61 nm.
Durch die im Vergleich zur Lichtwellenla¨nge wesentlich kleinere Abmessung der einzelnen
Schichten des U¨bergitters ergibt sich fu¨r dieses ein effektiver Brechungsindex. Dieser weist
gegenu¨ber ZnSSe einen Indexkontrast von etwa 0.6 im fu¨r die II-VI Resonatoren relevanten
Spektralbereich auf. Somit ko¨nnen aus diesen beiden Schichten DBRs mit einer Reflektivita¨t
von u¨ber 99% hergestellt werden [179, 239, 240]. Durch eine Optimierung des Cd-Gehalts
sowie der Schichtdicken im U¨bergitter konnte die mittlere Gitterkonstante des U¨bergitters
der Gitterkonstanten von GaAs angepasst werden, was ein pseudomorphes Wachstum der
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Kavita¨t ermo¨glicht [179].
Auf diesen unteren Spiegel folgt die Kavita¨tsabstandsschicht mit der optischen Dicke λC aus
dem Hochindexmaterial ZnSSe. Da beim Wachstum nicht immer garantiert werden kann,
dass die Lumineszenz des aktiven Materials bei der gewu¨nschten Temperatur exakt mit der
Lage der Kavita¨tsresonanz u¨bereinstimmt, wird die Kavita¨tsabstandsschicht im Gegensatz
zu den restlichen Schichten ohne Rotation der Probe gewachsen. Dadurch variiert die Lage
der Kavita¨tsmode im Gegensatz zur Emission des aktiven Materials leicht u¨ber die Probe
und es kann bei der anschließenden Charakterisierung der fu¨r die jeweilige Untersuchung
ideale U¨berlapp gewa¨hlt werden. Im Feldmaximum der Kavita¨tsschicht, was bei den verwen-
deten λ-Kavita¨ten der Mitte der Kavita¨tsabstandsschicht entspricht, befindet sich die aktive
Schicht. Diese besteht entweder aus drei Quantenfilmen oder einer Quantenpunktschicht.
Abschließend folgt der obere Spiegel, welcher gegenu¨ber dem unteren Spiegel eine geringere
Anzahl an Spiegelpaaren und damit eine geringfu¨gig verminderte Reflektivita¨t besitzt. Diese
reduzierte Reflektivita¨t ist notwendig, um das Licht effektiv nach oben auszukoppeln. Der
schematische Aufbau eines solchen ZnSe-basierten monolithischen Vertikalresonators ist im
linken Teilbild von Abbildung 4.1 dargestellt, vergleichend dazu ist im rechten Teilbild eine
REM-Aufnahme eines ZnSe-basierten zirkularen Sa¨ulenresonators mit einem Durchmesser
von etwa 1 ➭m zu sehen.
Trotz des pseudomorphen Wachstums bilden sich ab einer Schichtdicke von etwa 20 Spiegel-
paaren bzw. ca. 2 ➭m zunehmend Stapelfehler in den Strukturen aus, welche bei manchen
Proben zu einer Degradation der Oberfla¨che fu¨hren. Jedoch sind selbst bei Proben mit einer
großen Dichte an Stapelfehlern stets Bereiche von mehreren 10 ➭m mal 10 ➭m frei von sichtba-
ren Defekten. Diese Bereiche sind fu¨r die Prozessierung von Sa¨ulenresonatoren mit typischen
Durchmessern zwischen 500 nm und 4 ➭m ausreichend, so dass die stellenweise Degradation
der Probenoberfla¨che die optische Charakterisierung nicht beeintra¨chtigt.
Anpassung der Spiegel auf den blauen Spektralbereich
Die Verwendung von bina¨ren ZnSe-Quantenfilmen anstatt der bisher beschriebenen qua-
terna¨ren ZnCdSSe-Quantenfilme ermo¨glicht eine deutliche Reduktion der homogenen Li-
nienbreite der Quantenfilmemission. Die Emission dieser ZnSe-Quantenfilme ist bei tiefen
Temperaturen bei etwa 2.82 eV zentriert. Aufgrund der ab einer Photonenenergie von etwa
2.74 eV einsetzenden Absorption in ZnSSe sind die bisher beschriebenen Spiegel fu¨r ZnSe-
Quantenfilme jedoch nicht verwendbar.
Um die Reflektivita¨t der Bragg-Spiegel in den blauen Spektralbereich der ZnSe-Quantenfilme
zu verschieben, wurde das absorbierende terna¨re ZnSSe durch quaterna¨res ZnMgSSe mit
einem Magnesiumanteil von 28% ersetzt. Der zusa¨tzliche Einbau von Magnesium vergro¨ßert
die Bandlu¨cke der Hochindexschicht, was zu einer Vermeidung von Absorptionsverlusten
fu¨hrt. Die Niederindexschicht besteht, wie fu¨r den Vertikalresonator im gru¨nen Spektralbe-
reich, aus einem kurzperiodischen U¨bergitter aus MgS/ZnCdSe. Die im Vergleich zu den
bisherigen Strukturen fu¨r den gru¨nen Spektralbereich vergro¨ßerte Bandlu¨cke fu¨r die Hochin-
dexschicht hat jedoch einen geringeren Brechungsindex zur Folge. Dadurch verringert sich
fu¨r die Resonatorstruktur fu¨r den blauen Spektralbereich auch der Brechungsindexkontrast
zur Niederindexschicht auf etwa 0.43 [241]. Nach Formel 2.15 wirkt sich dieser verminderte
Indexkontrast nachteilig auf die Reflektivita¨t der DBR-Spiegel aus. Entsprechend ist bei
gleicher Anzahl an Spiegelpaaren die maximale Reflektivita¨t der DBR-Spiegel im Vergleich
zu den Kavita¨ten fu¨r den gru¨nen Spektralbereich geringer. Soll eine a¨hnliche Reflektivita¨t
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der Spiegel erreicht werden, muss die Anzahl an Spiegelpaaren entsprechend erho¨ht werden.
Die in dieser Arbeit verwendeten Kavita¨ten fu¨r den blauen Spektralbereich bestehen aus 18.5
unteren Bragg-Spiegel-Paaren, einer Kavita¨tsabstandsschicht der optischen Dicke λC aus dem
Hochindexmaterial ZnMgSSe sowie 15 oberen Bragg-Spiegeln in umgekehrter Reihenfolge
der Hoch- und Niederindexschichten. Damit a¨hneln sie dem Aufbau der bereits beschrie-
benen Proben fu¨r den gru¨nen Spektralbereich. Die gegenu¨ber dem gru¨nen Spektralbereich
vera¨nderte Wellenla¨nge erfordert allerdings eine Anpassung der Schichtdicken der Bragg-
Spiegel auf 46 nm fu¨r die Hochindexschicht und 41 nm fu¨r die Niederindexschicht. Im Zentrum
der Kavita¨tsabstandsschicht wurden als optisch aktives Material drei ZnSe-Quantenfilme
eingebettet.
II-VI-basierte Quantenfilme und Quantenpunktschichten
In die Vertikalresonatoren wurden als optisch aktives Material sowohl Quantenfilme als
auch Schichten mit Quantenpunkten eingebettet. Fu¨r eine mo¨glichst effektive Auskopp-
lung der Photonen aus den Resonatoren muss der U¨berlapp zwischen Resonatormode
und Emitter maximal sein und die optisch aktive Schicht im Feldmaximum der Kavita¨t
liegen. Im Fall der verwendeten λ-Kavita¨ten ist dies das Zentrum der Kavita¨tsabstandsschicht.
Die Quantenfilmproben fu¨r den gru¨nen Spektralbereich bestehen aus drei Zn0.67Cd0.33S0.06Se0.94-
Schichten mit einer Dicke von jeweils 3.8 nm, welche mittig in die ZnSSe-Kavita¨tsabstands-
schicht eingebettet wurden [239]. Durch eine Variation des Cadmiumanteils la¨sst sich dabei
die Lage des Versta¨rkungsmaximums u¨ber einen weiten spektralen Bereich einstellen und
dadurch exakt auf die Lage der Kavita¨tsresonanz bei der fu¨r das jeweilige Experiment
gewu¨nschten Temperatur abstimmen [242]. Ein mo¨glichst großer spektraler U¨berlapp zwi-
schen Versta¨rkungsmaximum und Kavita¨tsresonanz ist fu¨r eine effiziente Auskopplung
der vom Quantenfilm emittierten Photonen aus der Mikrokavita¨t und damit insbesondere
fu¨r das Erreichen einer geringen Laserschwelle bei den VCSEL-Strukturen wichtig. Durch
die Verwendung von Schwefel fu¨r die optisch aktive Schicht werden Verspannungen in
den Quantenfilmen verringert, was zu einer Verbesserung der strukturellen Qualita¨t und
Vermeidung von Stapelfehlern fu¨hrt.
Fu¨r die Quantenfilmproben im blauen Spektralbereich wurden drei ZnSe-Quantenfilme
verwendet, welche ebenfalls zentral in eine λ-Kavita¨t eingebettet wurden. Die Quantenfilme
besitzen eine Dicke von 8 nm und sind durch 7 nm dicke ZnMgSSe-Zwischenschichten
voneinander getrennt [243].
Als Alternative zu den Quantenfilmproben stehen Mikrokavita¨ten mit einer optisch aktiven
Schicht aus selbstorganisiert gewachsenen CdSe/ZnSe-Quantenpunkten zur Verfu¨gung.
Die Quantenpunkte wurden ebenfalls unter Leitung von Dr. C. Kruse mittels MBE her-
gestellt. Fu¨r das Quantenpunktwachstum wurde ein spezielles Wachstumsverfahren der
MBE verwendet, die Migration-Enhanced Epitaxy (MEE [130]). Dieses Verfahren basiert
auf dem abwechselnden Anbieten beider Komponenten einer bina¨ren Verbindung. Durch
kurze Wachstumspausen zwischen den Zyklen ko¨nnen sich die abgeschiedenen Atome durch
Diffusion auf der Oberfla¨che bewegen und auf diese Weise Quantenpunkte bilden [244, 245].
So wird zur Bildung von Quantenpunkten eine Schichtfolge von 1.4 nm ZnSe gefolgt von
1 nm CdSe und erneut 1.4 nm ZnSe abgeschieden. Die abschließende ZnSe-Schicht ist dabei
fu¨r die Bildung von Quantenpunkten durch eine segregationsversta¨rkte CdSe-Reorganisation
von fundamentaler Bedeutung [245]. Die so hergestellten Quantenpunkte sind typischerweise
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Abbildung 4.2: Schematische, nicht
maßstabsgetreue, Skizze eines Ausschnitts
der Quantenpunkt-basierten Mikrokavita¨t.
Fu¨r eine ho¨here Temperaturstabilita¨t
wurde die Quantenpunktschicht mit
MgS-Barrieren umgeben. Die Einbettung
erfolgte in eine ZnSSe-Kavita¨t.
linsenfo¨rmig und besitzen eine Ho¨he von 1.2 nm bis 2 nm und eine laterale Ausdehnung
von 5 nm bis 10 nm. Die Dichte liegt im Bereich von 10 10 bis 10 11 cm−2 [65]. Fu¨r eine
ho¨here Temperaturstabilita¨t der exzitonischen Emission werden die so hergestellten Quan-
tenpunkte in 5 nm dicke MgS-Barrieren eingebettet. Aufgrund der gro¨ßeren Bandlu¨cke von
MgS gegenu¨ber CdSe und ZnSe schließen diese Barrieren die Ladungstra¨ger im Bereich der
Quantenpunkte ein. Die gesamte Schichtabfolge wird mittig in die Kavita¨tsschicht eingebettet.
Eine Prinzipskizze des Mikroresonators mit einer aktiven Schicht aus Quantenpunkten ist in
Abbildung 4.2 im Bereich um die Kavita¨tsschicht zu sehen.
Die selbstorganisiert gewachsenen Quantenpunkte besitzen hinsichtlich ihrer Gro¨ße und
Komposition eine große Fluktuation, was zu einer inhomogen verbreiterten Lumineszenz-
bande des Quantenpunkt-Ensembles fu¨hrt. Da nur wenige Quantenpunkte spektral in die
niederenergetische Flanke des Quantenpunktensembles emittieren, ko¨nnen durch Abstim-
mung der longitudinalen Kavita¨tsresonanz auf diese niederenergetische Flanke bei tiefen
Temperaturen Untersuchungen an einzelnen Quantenpunkten durchgefu¨hrt werden. Fu¨r
den Fall von Quantenpunkt-basierten VCSEL-Strukturen ist hingegen ein mo¨glichst großer
spektraler U¨berlapp zwischen Lumineszenzbande und Kavita¨tsresonanz wu¨nschenswert, da
durch eine vermehrte Emission in die Kavita¨tsmode die Laserschwelle gesenkt wird.
4.1.2 Vertikalresonatoren auf Basis von GaN
Die monolithischen Nitrid-basierten Vertikalresonatoren wurde von Heiko Dartsch mittels
MOVPE hergestellt. Der schematische Aufbau einer solchen VCSEL-Struktur ist in Abbil-
dung 4.3 gezeigt. Dazu wird auf der c-Fla¨che eines Saphir-Substrats zuerst eine 1.8 ➭m dicke
Pufferschicht aus GaN abgeschieden. Auf diese Pufferschicht folgt die eigentliche Struktur,
bestehend aus 40 unteren Spiegelpaaren, der Kavita¨tsabstandsschicht der optischen Dicke λC
mit der aktiven Schicht sowie dem oberen DBR mit 20 Spiegelpaaren. Die Hochindexschicht
der Spiegel besteht aus 43 nm GaN mit einem Brechungsindex von 2.5. Als Material mit dem
niedrigsten Brechungsindex in der Gruppe der 3-Nitride wa¨re AlN mit n=2.1 fu¨r die Nie-
derindexschicht ideal. Aufgrund der Gitterfehlanpassung von etwa 2.5% kann AlN allerdings
nicht in dickeren Schichten auf GaN hergestellt werden. Eine Alternative bietet entweder der
Ansatz eines kurzperiodischen U¨bergitters mit AlN und GaInN [246] oder die Verwendung
von AlInN, welches bei einem Indiumanteil von 18% gitterangepasst zu GaN gewachsen
werden kann. Die in dieser Arbeit untersuchten Strukturen wurden unter Verwendung von
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Abbildung 4.3: Schematischer, nicht maßstabsgetreuer Aufbau der GaN-VCSEL-Struktur
(links) und REM-Bild eines mittels FIB prozessierten Sa¨ulenresonators (rechts). Die Schicht-
struktur der beiden DBRs mit GaN (hell) als Hochindexschicht und der Niederindexschicht
aus AlInN (dunkel) sowie die GaN-λ-Kavita¨t sind deutlich erkennbar. Die Probe um 52 ◦
gegenu¨ber der Sa¨ulenachse verkippt.
67 nm dicken gitterangepassten AlInN-Schichten hergestellt. Da die Wachstumstemperatur
von AlInN mit 820 ◦C wesentlich geringer ist als die von GaN mit 1050 ◦C, muss beim
U¨bergang zwischen den Schichten in einer kurzen Wachstumspause von 120 Sekunden die
Substrattemperatur angepasst werden [247]. Im Zentrum der 180 nm dicken GaN-Kavita¨t
befindet sich eine optisch aktive Schicht aus InGaN-Quantenpunkten.
InGaN/GaN-Quantenpunkte
Die Herstellung von InGaN-Quantenpunktschichten wurde am Institut fu¨r Festko¨rperphysik
der Universita¨t Bremen von Christian Tessarek mittels eines zweistufigen MOVPE Wachs-
tums durchgefu¨hrt [139]. Dazu wird auf die untere Ha¨lfte der GaN-Kavita¨tsabstandsschicht
bei 650 ◦C eine 1.5 nm dicke InGaN-Schicht mit 82% Indium abgeschieden. U¨berwachsen
wird diese Quantenpunkt-Nukleationsschicht bei 700 ◦C von einer 7 nm dicken InGaN-
Formationsschicht mit 8% Indiumanteil. Das Wachstums beider Schichten erfolgt unter
Stickstoffatmospha¨re. Die Mischungslu¨cke in InGaN fu¨hrt zu einer binodalen bzw. spinodalen
Trennung der InGaN-Schicht in lokale Bereiche mit hohem und niedrigem In-Anteil [248].
Dabei werden die Bereiche mit hohem Indiumanteil vollsta¨ndig in eine Schicht mit niedrigem
Indiumanteil eingebettet. Da die Bereiche mit hohem Indiumanteil eine kleinere Bandlu¨cke
besitzen als die sie umgebende Schicht, fu¨hrt diese Entmischung zur Entstehung einer InGaN-
Quantenpunktschicht [249]. Die Fla¨chendichten der Quantenpunkte liegen in diesen Schichten
typischerweise bei 5 · 108 bis 1 · 1010 cm-2. Da das Indium ab einer Temperatur von 820 ◦C
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Abbildung 4.4: (a) Hochauflo¨sende STEM Z-Kontrast-Aufnahme einer bei 750 ◦C mit GaN
bedeckten phasenseparierten InGaN-Struktur. (b) Ausgewertete Indium-Konzentration der
Aufnahme aus (a). Rot: 18% Indium, Blau: indiumfrei. Entnommen aus [O2].
desorbiert, kann die folgende GaN-Schicht nicht mit ho¨heren Temperaturen aufgebracht wer-
den. Wachstumstemperaturen von unter 1050 ◦C fu¨hren in GaN jedoch zu einer Verringerung
der kristallinen Qualita¨t und damit zu einer hohen Defektdichte, welche zu nicht-strahlenden
Rekombinationsprozessen und somit zu einer Verringerung der Lichtemission fu¨hrt. Eine hohe
Defektdichte ist insbesondere dann problematisch, wenn noch ein oberer DBR aufgewachsen
werden soll. Um Einbußen bei der kristallinen Qualita¨t zu vermeiden und gleichzeitig die
Quantenpunkte nicht zu bescha¨digen, wurde daher direkt auf die Quantenpunktschicht bei
820 ◦C eine 24 nm dicke GaN Schicht gewachsen. Wa¨hrend des Wachstums der folgenden
6 nm dicken Schicht wird die Temperatur von 820 ◦C auf 1050 ◦C erho¨ht, mit welcher dann
die obere Ha¨lfte der Kavita¨tsabstandsschicht hergestellt werden kann.
Eine hochauflo¨sende HAADF-STEM-Aufnahme (HAADF-STEM: high-angle annular dark-
field scanning transmission electron microscopy) einer bei bei 750 ◦C mit GaN bedeckten
InGaN-Quantenpunktschicht ist in Abbildung 4.4 (a) gezeigt. Bei diesem Betriebsmodus des
TEM wird der Elektronenstrahl stark fokussiert und rasterfo¨rmig u¨ber die Probe gefahren.
Als Messsignal werden mit einem Ringdetektor diejenigen Elektronen detektiert, welche unter
einem Winkel zwischen 33mrad und 200mrad gestreut werden [250]. Da dieses Streusignal
stark von der Kernladungszahl abha¨ngt, la¨sst sich bei bekannter Probendicke durch einen
Vergleich mit Simulationen die chemische Zusammensetzung der Probe ermitteln. Durch eine
Auswertung der Indium-Konzentration ergibt sich auf diese Weise Abbildung 4.4 (b), bei




4.2 Mikrostrukturierung mittels fokussiertem Ionenstrahl
Der Großteil der in dieser Arbeit pra¨sentierten Untersuchungen wurde an vom Autor selbst
strukturierten Mikrokavita¨ten mit Abmessungen von teilweise unter einem Mikrometer durch-
gefu¨hrt. Industriell werden solche Strukturen meist durch photolithographische Verfahren
hergestellt, bei welchen zuerst eine Maske auf die zu strukturierende Probe aufgebracht wird.
Die Struktur dieser Maske wird in einem anschließenden A¨tzschritt entweder nasschemisch
oder durch reaktives Trockena¨tzen in die Probe u¨bertragen [142, 251, 252]. Abschließend
muss die Maske wieder entfernt werden. Diese parallele Verfahren haben den Vorteil, dass
schnell große Probenbereiche strukturiert werden ko¨nnen und dadurch eine hohe Durchsatz-
rate gewa¨hrleistet wird. Den parallelen Verfahren stehen die seriellen Verfahren gegenu¨ber.
Dabei wird meist ein einzelner Strahl u¨ber die Probe gerastert und schreibt die gewu¨nschte
Struktur entweder in eine Maske oder direkt in die Probenoberfla¨che. Je nach verwende-
ter Wellenla¨nge ko¨nnen dabei ho¨here Auflo¨sungen als bei den parallelen Verfahren erreicht
werden. Die Durchsatzraten sind jedoch wesentlich geringer, so dass serielle Verfahren im
industriellen Einsatz kaum Verwendung finden. Fu¨r die Untersuchung von Prototypen in der
Forschung bietet die serielle Strukturierung mittels fokussierter Ionenstrahlen jedoch eine
interessante und maskenfreie Alternative zur photolithographischen Strukturierung [253].
Am Institut fu¨r Festko¨rperphysik der Universita¨t Bremen steht fu¨r solche Strukturierungen
ein kommerziell erha¨ltliches FEI Nova 200 Nanolab System zur Verfu¨gung. Neben dem
Ionenstrahl besitzt dieses System zusa¨tzlich eine Elektronenquelle fu¨r rasterelektronenmikro-
skopische (REM) Untersuchungen, so dass der Erfolg der Strukturierung direkt u¨berpru¨ft
werden kann. Die Auflo¨sung des Elektronenmikroskops betra¨gt in der gro¨ßten Vergro¨ßerung
etwa 1 nm. Zur Strukturierung werden, wegen ihres niedrigen Schmelzpunktes, Gallium-Ionen
gewa¨hlt. Diese werden mit einer Spannung von 30 keV beschleunigt und durch elektrischen
Linsen auf die Probenoberfla¨che fokussiert. Der Durchmesser des Ionenstrahls ha¨ngt wegen
der elektrischen Abstoßung der Ionen untereinander stark von der gewa¨hlten Stromsta¨rke ab
und bewegt sich im Bereich von 100 nm bei 5 nA bis 10 nm bei 1 pA. Wird dieser Ionenstrahl
u¨ber die Probe gefu¨hrt, so wird entlang des Pfades Material abgetragen und eine Struktur
bildet sich heraus. Dabei ko¨nnen die lateralen Abmessungen direkt vorgegeben werden, die
Tiefe der Struktur wird jedoch aus einem experimentell ermittelten Materialabtrag berech-
net und ist daher nur eine Abscha¨tzung. Wie in Abbildung 4.5 (a) zu sehen, kann sich das
abgetragene Material auch wieder auf der Probe ablagern, was unter Umsta¨nden zu einer
Verunreinigung der Strukturen fu¨hren kann.
Zur Strukturierung von Mikrokavita¨ten wurden in dieser Arbeit drei prinzipiell verschiedene
Verfahren angewandt. Fu¨r Sa¨ulenresonatoren erfolgt die Strahlfu¨hrung durch eine Programm-
routine, welche auf Polarkoordinaten basiert. Dabei wird der Strahl entlang einer Kreislinie
um die Sa¨ule gefu¨hrt, wobei der Radius kontinuierlich verringert wird. Dieser Durchlauf
wird so lange wiederholt, bis der gewu¨nschte Materialabtrag erreicht ist. Eine Strukturierung
mit abnehmendem Radius stellt dabei sicher, dass im letzten Schritt die Seitenfla¨che des
Sa¨ulenresonators stets von eventuellen Materialablagerungen befreit wird. Dieses Verfahren
liefert scharfe Seitenkanten, ist jedoch auf radialsymmetrische Strukturen beschra¨nkt. Eine
REM-Aufnahme eines auf diese Weise hergestellten Sa¨ulenresonators ist in Abbildung 4.5 (a)
zu sehen. Die zur Herstellung der Strukturen genutzten Prozessierungsschritte sind von
Henning Lohmeyer am IFP in Bremen entwickelt und in seiner Dissertation vero¨ffentlicht
[76] worden.
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Abbildung 4.5: REM-Aufnahmen von MC-Strukturen, die mittels FIB strukturiert wur-
den. Bei allen Aufnahmen ist die Probe um 52 ◦ gegenu¨ber der REM-Achse verkippt. (a)
Sa¨ulenresonator mit einem Durchmesser von 1.5 ➭m. (b) Elliptischer Sa¨ulenresonator mit
Hauptachsen von 2 ➭m und 3.88 ➭m, bei welchem die Strahlfu¨hrung durch ein streamfile
vorgegeben wurde. (c) Photonisches Moleku¨l, Steuerung des Strahls durch ein bitmap-file.
Eine zweite Mo¨glichkeit zur Strahlfu¨hrung bei der Prozessierung ist die Verwendung von
sogenannten streamfiles, in welchen jeder Punkt, den der Ionenstrahl der Reihe nach anfahren
soll, einzeln definiert wird. Aufgrund der Vielzahl von 4096 x 3536 mo¨glichen anzufahrenden
Positionen kann dieses Verfahren jedoch nur bei Objekten sinnvoll angewandt werden, fu¨r
welche sich die anzufahrenden Positionen mathematisch einfach beschreiben und dadurch mit
Mathematik-Programmen berechnen lassen. Ein Beispiel hierfu¨r stellt der Sa¨ulenresonator
mit elliptischem Querschnitt in Abbildung 4.5 (b) dar. Bei den beiden bisherigen Verfahren
fa¨hrt der Ionenstrahl nur u¨ber Probenbereiche, an welchen auch Material abgetragen werden
soll.
Bei der dritten Mo¨glichkeit, der Strukturierung mittels bitmap-files, weicht die Strahlfu¨hrung
von den ersten beiden Methoden ab. Hier wird der Ionenstrahl vergleichbar mit dem Elektro-
nenstrahl eines REM zeilenweise u¨ber die Probe gerastert und fu¨r nicht zu strukturierende
Bereiche geblockt. Die zu strukturierenden Bereiche werden dabei u¨ber die RGB-Farbwerte
eines 24bit bitmap-files definiert. Hierbei la¨sst sich mit dem Gru¨nwert der Ionenstrahl ein-
bzw. ausschalten, wohingegen der Blauwert die Verweildauer des Ionenstrahls an der ent-
sprechenden Stelle angibt [254]. Mit diesem Verfahren la¨sst sich jede beliebige Geometrie in
einem Zeichenprogramm erstellen und auf die Probe u¨bertragen. Beispielhaft ist in Abbildung
4.5 (c) eine REM-Aufnahme eines mit dieser Methode strukturierten photonischen Moleku¨ls
dargestellt. Allerdings werden die Kanten der Strukturen nicht so scharf wie bei den ersten
beiden Verfahren, was auf die nicht instantane Blockierung des Ionenstrahls zuru¨ckzufu¨hren
ist. Die Qualita¨tseinbußen der Strukturen bewegen sich jedoch fu¨r die meisten Anwendungen
in einem akzeptablen Rahmen, so dass die Vorzu¨ge der einfacheren Maskenerstellung fu¨r
komplexere Strukturen u¨berwiegen.
Bei allen Methoden wird zuerst mit einem Ionenstrom von einigen Nanoampere in einem Ring
mit der Breite von 25 ➭m um die Struktur das gesamte aktive Material entfernt (Abbildung
4.5 (a)). Anschließend wird der Ionenstrom zur Vermeidung von Scha¨digungen der Strukturen
in drei Schritten sukzessive reduziert, bis im letzten Schritt die Oberfla¨che der Struktur mit
einem Strom von wenigen Pikoampere poliert wird. Durch ein solches Prozessierungsver-
fahren la¨sst sich die Dicke der amorphen Randschicht der Mikrostrukturen auf etwa 2 nm
beschra¨nken [191]. Dabei mu¨ssen fu¨r jeden Strom der Fokus sowie mo¨gliche astigmatische




Da die Mikrostrukturen Abmessungen im Bereich weniger Mikrometer besitzen, ist zu de-
ren spektroskopischer Charakterisierung eine Methode mit einer vergleichbaren ra¨umlichen
Auflo¨sung notwendig. Die Mikro-Photolumineszenz-Spektroskopie (➭PL), bei welcher das
Laserlicht durch ein Mikroskopobjektiv auf die Probe fokussiert wird und so einzelne Mi-
krostrukturen selektiv angeregt werden ko¨nnen, stellt ein solches Verfahren dar. Eine sche-
matische Skizze des verwendeten Versuchsaufbaus ist in Abbildung 4.6 gezeigt.
Die zu untersuchende Probe ist in einem Durchflusskryostaten der Firma Oxford Instru-
ments befestigt, welcher eine pra¨zise Einstellung der Temperatur im Bereich von 4K bis
300K erlaubt. Um die einzelnen Mikrostrukturen auf der Probe zu adressieren, ist der ge-
samte Kryostat u¨ber elektrische Lineartische PI M505 in allen Raumrichtungen beweglich
gelagert. Da die Genauigkeit der Lineartische im Bereich von wenigen Mikrometern liegt
und damit zu einer exakten Positionierung des Laserstrahls auf den Mikrostrukturen nicht
ausreichend ist, wurde zusa¨tzlich das Mikroskopobjektiv auf einen selbst-stabilisierenden
Piezowu¨rfel (Tritor100SG, Piezosystem Jena) montiert. Mit einem Verfahrweg von 75 ➭m
und einer Genauigkeit von etwa 10 nm in allen Raumrichtungen lassen sich die Mikrostruk-
turen damit exakt anfahren. Als Mikroskopobjektiv steht fu¨r den sichtbaren Bereich ein
konventionelles Olympus-Objektiv mit einer 50-fachen Vergro¨ßerung (Numerische Apertur,
NA=0.5, Arbeitsabstand, AA=10.5mm) zur Verfu¨gung. Fu¨r den ultravioletten Spektral-
bereich wird ein Spiegelobjektiv der Firma Ealing mit 36-facher Vergro¨ßerung verwendet
(NA=0.5, AA=8mm). Sowohl die Anregung wie auch die Detektion erfolgen u¨ber dasselbe
Mikroskopobjektiv. Das Photolumineszenzlicht der Proben wird entweder zur U¨berpru¨fung
der Position des Laserspots auf der Probe auf eine Kamera abgebildet (Watec 120N+) oder
zur Aufnahme von Spektren u¨ber einen Monochromator auf eine CCD-Kamera (Princeton
Instruments Spec10, UV enhanced) geleitet. Zur Verringerung des thermischen Rauschens
wird der CCD-Chip der Kamera mit flu¨ssigem Stickstoff auf eine Temperatur von T= -120 ◦C
geku¨hlt. Das Gesamtsystem erreicht dabei eine spektrale Auflo¨sung von etwa 160 ➭eV. In den
Nachweisstrahlengang ko¨nnen bei Bedarf noch optische Elemente wie z. B. ein Kantenfilter
zum Schutz der Spektrometerkamera vor Ru¨ckreflexen des Anregungslasers, eine Blende
oder ein Polarisator und eine λ/2-Verzo¨gerungsplatte fu¨r polarisationsaufgelo¨ste Messungen
eingebaut werden.
Wa¨hlt man zwei Linsen 1 und 2 mit den Brennweiten f1 und f2 so aus, dass die Summe
2 · f1 + 2 · f2 gleich der Entfernung vom Mikroskopobjektiv zum Eintrittsspalt des Spektro-
meters ist, dann la¨sst sich die spektrale Verteilung des Wellenvektors ermitteln. Dazu wird
Linse 1 im Abstand f1 nach dem Mikroskopobjektiv und Linse 2 im Abstand f2 vor dem
Eintrittsspalt des Spektrometers positioniert. Auf diese Weise ko¨nnen direkt Dispersionsrela-
tionen bestimmen werden.
Als Anregungsquellen stehen verschiedene Lasersysteme sowie eine Weißlichtquelle (Ocean
Optics HL2000 ) fu¨r Reflexionsmessungen zur Verfu¨gung. Die PL-Charakterisierung der Nitrid-
Proben erfolgte sowohl mit einem Dauerstrich (cw) HeCd-Laser (Kimmon IK3552R-G) mit
einer maximale Ausgangsleistung von 60mW bei einer Wellenla¨nge von 325 nm wie auch
mit einem Diodenlaser der Firma Coherent mit einer Wellenla¨nge von 406 nm und maximal
100mW optischer Ausgangsleistung. Zur cw-Anregung der II-VI-Strukturen findet ein bei
457.9 nm emittierender Ar+-Ionen-Laser (Spectra Physics Modell 2020 ) Verwendung.


































Abbildung 4.6: Schematische Skizze des ➭PL-Aufbaus. Dabei bezeichnen ND: Neutraldichte
Filterrad, ST: Strahlteiler, MO: Mikroskopobjektiv, F: Kantenfilter, B: Blende, P: Polarisator,
W: λ/2-Verzo¨gerungsplatte und L: Linse.
(Modell Griffin) zur Verfu¨gung, welcher durch einen Ar+-Ionen-Gaslaser (Spectra Physics Mo-
dell 2085 ) gepumpt wird. Eine anschließende Frequenzverdopplung durch einen BBO-Kristall
liefert Pulse mit einer La¨nge von etwa 100 fs und einer Pulsenergie von maximal 11 pJ, die
Wiederholrate betra¨gt etwa 94MHz. Die Wellenla¨nge ist u¨ber einen Bereich von 400 nm bis
425 nm frei einstellbar. Zwischen den Anregungslasern und dem Kryostaten befindet sich ein
Neutraldichte-Filterrad, welches eine einstellbare Abschwa¨chung der Anregungsleistung um
bis zu zwei Gro¨ßenordnungen ermo¨glicht. Zur Entkopplung von Geba¨udeschwingungen ist
der gesamte Versuchsaufbau auf einem schwingungsgeda¨mpften optischen Tisch montiert.
Fu¨r Untersuchungen von Laserstrukturen hinsichtlich des Einsetzens von stimulierter Emissi-
on steht noch ein zweiter ➭PL-Aufbau zur Verfu¨gung. Dabei wurde ein Mikroskopobjektiv der
Firma Zeiss mit 40-facher Vergro¨ßerung (NA=0.6, AA=2.9mm) sowohl zur Fokussierung des
Laserstrahls wie auch zum Einsammeln des von der Probe emittierten Lichts verwendet. Als
Anregungsquelle diente ein Titan-Saphir Lasersystem, bestehend aus einem bei 9.5W betrie-
benem Pumplaser (SpectraPhysics Millenia Pro) und einem Ti:Sa-Oszillator (SpectraPhysics
Tsunami). Die Pulse werden anschließend auf 400 nm frequenzverdoppelt und besitzen eine
maximale Pulsenergie von 488 pJ. Die Wiederholrate des System liegt bei etwa 81MHz, die
Pulsla¨nge bei 120 fs. Eine genauere Beschreibung dieses Aufbaus findet sich in [255].
4.3.1 Fernfeld-Messungen
Durch eine geringfu¨gige Modifikation des ➭PL-Aufbaus la¨sst sich aus den Mikrostruktu-
ren nicht nur eine spektrale Information erhalten, sondern auch eine Aussage u¨ber die
Intensita¨tsverteilung des optischen Feldes innerhalb der Strukturen treffen. Hierzu wird die
Einkoppellinse vor dem Spektrometer (Bezeichnung L in Abbildung 4.6) so positioniert, dass
anstatt der Fourierebene die Bildebene auf den Eintrittsspalt abgebildet wird [76, 257]. Der
entsprechende Strahlengang fu¨r eine PL-Messung (grau unterlegt, Abbildung der Fourierebe-
ne) sowie fu¨r die Aufnahme der Fernfeldbilder (gepunktet, Abbildung der Bildebene) ist in
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Abbildung 4.7: Skizze der unterschiedlichen Strahlenga¨nge zur Detektion des PL-Spektrums
(grau unterlegt, Abbildung der Fourierebene) bzw. des Fernfeldes (gepunktet, Abbildung der
Bildebene). Aus [256]
Abbildung 4.7 skizziert. Dadurch entsteht eine zweidimensionale Intensita¨tsverteilung auf dem
CCD-Chip der Spektrometerkamera, die in vertikaler Richtung die ra¨umliche Abstrahlcharak-
teristik aus der Struktur parallel zum Eintrittsspalt entha¨lt. Aus dieser Intensita¨tsverteilung
im Fernfeld la¨sst sich gema¨ß der Fraunhofer-Beugung direkt die transversale Feldverteilung
der optischen Moden im Resonator ableiten [258]. Mit diesem Verfahren ist folglich die
transversale interne Modenstruktur auch fu¨r Strukturen mit Abmessungen im Bereich von
wenigen Mikrometern experimentell zuga¨nglich. Der erfassbare Fernfeldwinkel ist von der
numerischen Apertur des verwendeten Mikroskopobjektives abha¨ngig und auf 60◦ begrenzt.
Fu¨r die ho¨heren Moden mit einer großen transversalen Komponente fu¨hrt dies zu einer
unvollsta¨ndigen Detektion der Intensita¨t im Fernfeld.
Um ein vollsta¨ndiges zweidimensionales Bild der Modenverteilung zu erhalten, beno¨tigt man
noch die Intensita¨tsverteilung des Fernfeldes senkrecht zum Spalt. Diese la¨sst sich durch
ein schrittweises Verfahren der Einkoppellinse senkrecht zum Spalt erhalten. Dadurch wird
jeweils ein anderer Ausschnitt der Fourierebene auf den Eintrittsspalt abgebildet. Ein Zusam-
menfu¨gen der verschiedenen Einzelmessungen fu¨r eine feste Wellenla¨nge ergibt das gesamte
ra¨umliche Abstrahlbild fu¨r die entsprechende spektrale Position. Mit diesem Verfahren la¨sst
sich jeder Mode im Spektrum eine Fernfeldverteilung zuordnen, aus welcher direkt auf die
Verteilung des optischen Feldes innerhalb der Mikrostruktur geschlossen werden kann.
4.4 Simulationen
Um ein besseres Versta¨ndnis der physikalischen Vorga¨nge zu erhalten, wurden die Messdaten
in dieser Arbeit teilweise durch Simulationen erga¨nzt. Zum Einsatz kamen dabei die beiden
frei verfu¨gbaren Programme CAMFR [74] und MPB [259].
Das Programm Cavity Modelling Framework (CAMFR) wurde von Peter Bienstmann
wa¨hrend dessen Promotion in der Photonics group am Departement of Information Techno-
logy (INTEC) der Ghent University entwickelt [75]. Die Idee von CAMFR ist, die laterale
Symmetrie in einer Schichtfolge mit konstantem Brechungsindex auszunutzen. Dafu¨r wird das
elektromagnetische Feld in jeder Schicht als Summe der lokalen Eigenmoden dieser Schicht
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beschrieben. Im Vergleich zu Simulationswerkzeugen, welche auf einer ra¨umlichen Diskretisie-
rung der Struktur basieren, ergibt sich damit eine deutliche Reduzierung des Rechenaufwands.
Damit ermo¨glicht CAMFR die Berechnung von komplexen Strukturen an einem Standard-PC
mit einer u¨berschaubaren Rechenzeit.
In dieser Arbeit wird das Simulationsprogramm CAMFR hauptsa¨chlich zur Berechnung von
Reflexionsspektren der planaren Kavita¨tsstruktur eingesetzt. Neben einem Vergleich mit
experimentell erhaltenen Spektren sind die berechneten Reflexionsspektren auch zur Auswahl
einer effizienten Anregungswellenla¨nge der Proben in einem Minimum der Reflexion der
Braggspiegel hilfreich.
Zur Berechnung der internen Feldverteilung in den Sa¨ulenresonatoren wird das Photonic
Bands Sotfware-Packet vom Massachusetts Institute of Technology, abgeku¨rzt als MPB,
verwendet. Dieses Simulationsprogramm wurde urspru¨nglich von Steven Johnson in Zusam-
menarbeit mit der Ab Initio Physics Gruppe von Prof. Joannopoulos entwickelt, um die
Ausbreitung elektromagnetischer Wellen in photonischen Kristallen zu beschreiben. Physika-
lisch handelt es sich um eine auf den Maxwell-Gleichungen basierende ab-initio Berechnung,
welche im Frequenzraum voll vektorisierte, dreidimensionale Methoden verwendet. Es kann
jedoch allgemein zur Berechnung von Bandstrukturen und elektromagnetischen Moden von
periodischen dielektrischen Strukturen eingesetzt werden. Somit ko¨nnen auch die Moden
in einem konventionellen Wellenleiter, wie z. B. einem optischen Glasfaserkabel, bestimmt
werden. Hierauf basiert auch der Einsatz des Programms zur Bestimmung der Feldverteilung
in Sa¨ulenresonatoren, die als ausgedehnte Wellenleiter betrachtet wurden. Aufgrund der
Symmetrie entlang der Ausbreitungsrichtung des Wellenleiters lassen sich diese Ergebnisse
direkt auf die endlichen Sa¨ulenresonatoren u¨bertragen. Da an die Querschnittsfla¨che des
Wellenleiters keine Symmetrieanforderungen gestellt werden, lassen sich auf diese Weise auch
Modenverteilungen in Sa¨ulenresonatoren mit asymmetrischen Querschnitten berechnen.
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5 Photonisches Lasing und starke Kopplung in
ZnSe-Quantenfilm-VCSELn
In diesem Kapitel sollen Mikrokavita¨ten mit eingebetteten bina¨ren ZnSe-Quantenfilmen
optisch charakterisiert werden. ZnSe-Quantenfilme sind insbesondere wegen der schmalen
spektralen Breite ihrer exzitonischen Emission in Verbindung mit der bekannt hohen Os-
zillatorsta¨rke fu¨r das Erreichen der starken Kopplung und des polaritonischen Lasings viel
versprechend. Zudem ist die Emission im blauen Spektralbereich bei etwa 440 nm (fu¨r T=4K)
fu¨r viele technische Anwendungen sehr interessant.
In vorangegangenen Untersuchungen konnte am Institut fu¨r Festko¨rperphysik der Universita¨t
Bremen bereits erfolgreich die stimulierte Emission von VCSEL-Strukturen mit ZnCdSSe-
Quantenfilmen im blau-gru¨nen Spektralbereich sowohl bei tiefen Temperaturen wie auch
bei Raumtemperatur gezeigt werden [76, 240, 260]. Das Stoppband dieser Kavita¨ten la¨sst
sich jedoch aufgrund der Absorption der verwendeten terna¨ren ZnSSe-Hochindexschichten
nicht in den blauen Spektralbereich erweitern (siehe Abschnitt 4.1.1), so dass ein deutlich
vera¨nderter Wachstumsansatz gewa¨hlt werden muss. Bei diesem Ansatz werden die absor-
bierenden terna¨ren ZnSSe-Hochindexschichten durch quaterna¨re ZnMgSSe-Schichten ersetzt
[241]. Da die Absorption in den terna¨ren Hochindexschichten als das begrenzende Element
fu¨r den Q-Faktor der bisherigen Kavita¨ten ausgemacht wurde [76], kann durch dieses neue
Design eventuell auch der optische Einschluss in den Proben verbessert werden. Durch eine
Abstimmung der Kavita¨tsresonanz auf die spektrale Lage der ZnSe-Quantenfilme bei T=4K
waren die in diesem Kapitel untersuchten Proben fu¨r einen Betrieb bei tiefen Temperaturen
optimiert.
Dieses Kapitel beginnt mit einer Charakterisierung der erstmalig in der Arbeitsgruppe von
Prof. Hommel hergestellten monolithischen VCSEL-Strukturen mit ZnSe-Quantenfilmen als
aktivem Material. Dabei wird die strukturelle Qualita¨t dieser Mikroresonatoren mit Raster-
und Transmissionselektronenmikroskopie u¨berpru¨ft, wa¨hrend durch Photolumineszenz- und
Reflexionsmessungen die optischen Eigenschaften charakterisiert werden. Anschließend wer-
den anregungsdichteabha¨ngige Messungen vorgestellt und die Proben in Bezug auf ihre
stimulierte Emission sowie das Einsetzen von starker Kopplung hin untersucht. Die in die-
sem Kapitel enthaltenen Simulationen der Reflexionsspektren wurden unter Benutzung des
CAMFR-Paketes [74, 75] von Dr. K. Sebald angefertigt.
5.1 Stimulierte Emission in monolithischen
ZnSe-Quantenfilm-VCSELn
Wie in Abschnitt 4.1.1 dargestellt, besteht der Aufbau des in diesem Abschnitt diskutierten
ersten monolithisch hergestellten ZnSe-Quantenfilm-VCSELs aus quaterna¨ren ZnMgSSe-
Hochindexschichten mit einem Magnesiumanteil von 28% und einem Schwefelanteil von 29%.
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Abbildung 5.1: REM-Aufnahme der Bruchkante (a) und der Probenoberfla¨che (b) des
monolithischen ZnSe-QW-VCSEL mit einem Magnesiumanteil von 28% und einem Schwe-
felanteil von 29% in der Kavita¨tsabstandsschicht sowie einer Wachstumstemperatur von
280 ◦C. (c) HRSTEM-Aufnahme des unteren DBRS und der Kavita¨tsabstandsschicht mit
einem vergro¨ßerten Ausschnitt eines DBR-Paars (d). Bild (a) aufgenommen von Dr. T.
Aschenbrenner, AG Hommel, Bilder (c) und (d) von G. Qian, AG Rosenauer.
Diese Zusammensetzung wurde auch fu¨r die Kavita¨tsabstandsschicht verwendet. Die Substrat-
temperatur wa¨hrend des Wachstums betrug 280 ◦C. Um zumindest stellenweise einen idealen
spektralen U¨berlapp zwischen der exzitonischen Emission aus den Quantenfilmen und der
Kavita¨tsmode sicherzustellen, wurde die Probe, wie alle anderen VCSEL-Proben, mit einem
Dickengradienten der Kavita¨tsabstandsschicht gewachsen. Messungen an unterschiedlichen
Probenpositionen weisen daher eine leicht unterschiedliche spektrale Position der Emission
durch die Kavita¨t auf.
Um einen Eindruck von der kristallinen Qualita¨t der Probe zu erhalten, wurden sowohl
eine Bruchkante der Probe wie auch die Probenoberfla¨che im Rasterelektronenmikroskop auf
sichtbare Defekte hin untersucht. Das REM-Bild der Bruchkante in Abbildung 5.1 (a) zeigt im
unteren DBR wie auch in der Kavita¨tsabstandsschicht keine sichtbaren Defekte. Erst ab etwa
der Ha¨lfte der Spiegelschichten des oberen DBRs bilden sich vermehrt Defekte, welche sich zur
Probenoberfla¨che hin ausbreiten. Dadurch ist schließlich ein Großteil der Probenoberfla¨che
von Defekten durchzogen und nur kleine Bereiche erscheinen defektfrei. Diese Beobachtung
kann durch die REM-Aufnahme der Probenoberfla¨che aus Abbildung 5.1 (b) besta¨tigt werden.
Auf der sehr inhomogenen Oberfla¨che sind viele linienartige Defekte sichtbar, welche sich
hauptsa¨chlich entlang zweier orthogonal zueinander liegender Kristallachsen ausbilden. In
den Schnittpunkten dieser Linien bilden sich teilweise fla¨chige Erhebungen mit einer Gro¨ße
von bis zu 50 ➭m mal 30 ➭m aus, in welchen die Probenoberfla¨che vollsta¨ndig degradiert
wirkt.
Um den Ursprung der Defekte zu kla¨ren, zeigen Abbildung 5.1 (c) und (d) HRSTEM-
Aufnahmen (HRSTEM: high-resolution scanning transmission electron microscopy) von
einem Querschnitt der gesamten Mikrokavita¨t an einer vergleichbaren Probe. Mit dieser
ho¨heren Auflo¨sung kann man bereits in der unteren DBR-Schicht V-Defekte erkennen. Dieser
Typ von Defekten ist bekannt fu¨r das II-VI-Materialsystem [261, 262] und entsteht aus
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Abbildung 5.2: PL-Spektrum (durchgezogene Linie) sowie simulierte Reflektivita¨t (gestri-
chelt) der ZnSe-Quantenfilmstruktur im Bereich des Stoppbandes fu¨r T=4K.
Stapelfehlern. Oftmals haben die V-Defekte ihren Ursprung an oder in der Na¨he einer Grenz-
fla¨che zwischen epitaktischen Schichten unterschiedlicher Materialzusammensetzung [263].
Aufgrund der großen Anzahl von etwa 500 Grenzschichten in einem DBR mit U¨bergitter
ergibt sich eine erho¨hte Wahrscheinlichkeit fu¨r die Bildung von Stapelfehlern. In Teilbild (d)
ist eine vergro¨ßerte Aufnahme eines Bragg-Paars abgebildet, welches ebenfalls von einem
V-fo¨rmigen Defekt durchzogen ist und die Entstehung an den Grenzfla¨chen verdeutlicht. Auf
der Probenoberfla¨che sind zwischen den Defekten jedoch Bereiche in der Gro¨ßenordnung von
mindestens 15 ➭m mal 15 ➭m frei von sichtbaren Scha¨digungen, welche fu¨r optische Untersu-
chungen mittels ➭-Photolumineszenz und ➭-Reflexion ausreichend sind.
Fu¨r eine Beurteilung der optischen Qualita¨t des Mikroresonators ist in Abbildung 5.2 ein
➭PL-Spektrum im spektralen Bereich von 2.55 eV bis 3.15 eV um das Stoppband der Kavita¨t
bei 4K gezeigt, aufgenommen in einem von sichtbaren Defekten freien Probenbereich. Die
Anregung erfolgte oberhalb des Stoppbandes bei 3.82 eV als Dauerstrich mit etwa 1.1 kW/cm2
(Spotdurchmesser d≈ 1.8 ➭m). Die Emission der ZnSe-Quantenfilme aus der Kavita¨t ist als
schmale Emissionsbande mit einer Halbwertsbreite von 4.2meV, zentriert um 2.81 eV zu
sehen. Spektral direkt unter- bzw. oberhalb der Kavita¨tsemission ist die Auskopplung von
Photonen dieser Energie durch die DBR-Spiegel nicht mo¨glich, so dass in diesem Bereich
keine Emission stattfinden kann. Bei einer Energie von 3.03 eV bzw. 3.07 eV ist die Emission
der quaterna¨ren ZnMgSSe-Hochindexschicht zu erkennen, wobei die PL-Intensita¨t durch die
DBR-Reflexion oszillierend moduliert ist.
Diesem gemessenen PL-Spektrum ist ein simuliertes Reflexionsspektrum der untersuchten
planaren VCSEL-Struktur unter senkrechtem Einfall gegenu¨bergestellt. Dabei wurden fu¨r
die Parameter bei der Berechnung die nominellen Schichtdicken (siehe Abschnitt 4.1.1) sowie
Dispersionsrelationen und Absorptionskoeffizienten aus der Literatur verwendet. Das resultie-
rende Spektrum besitzt ein Stoppband mit einer spektralen Breite von 296meV (45 nm) und
einer maximalen Reflektivita¨t von 99.6%. Die longitudinale Kavita¨tsresonanz ist als asymme-
trischer, zu ho¨heren Energien verschobener Einbruch der Reflektivita¨t bei 2.81 eV zu sehen
61
5 Photonisches Lasing und starke Kopplung in ZnSe-Quantenfilm-VCSELn












































Abbildung 5.3: (a) Q-Faktoren fu¨r zirkulare Sa¨ulenresonatoren aufgetragen gegen den
jeweiligen Sa¨ulendurchmesser. (b) Position der fundamentalen Mode (Quadrate) und frei-
er Spektralbereich zwischen der fundamentalen und der ersten ho¨heren Mode (Kreise) in
Abha¨ngigkeit vom Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren. Die gestrichelte Linie stellt eine
Anpassung der spektralen Position der fundamentalen Mode nach Gleichung 2.19 mit den
Parametern E0 = 2.758 eV und c = 0.077 eV
2/➭m2 dar.
und besitzt eine Halbwertsbreite von etwa 7.4meV. Damit kann die berechnete spektrale
Lage der Kavita¨tsresonanz die experimentell erhaltene sehr gut reproduzieren. Ober- bzw.
unterhalb des Stoppbandes weist das Reflexionsspektrum den charakteristischen oszillatori-
schen Verlauf auf. Das Reflexionsspektrum besitzt exakt an den beiden spektralen Positionen
ein Minimum, an welchen die Emission aus den quaterna¨ren ZnMgSSe-Hochindexschichten
ein Emissionsmaximum aufweist, was erneut die gute U¨bereinstimmung zwischen Experiment
und Simulation zeigt.
Der pra¨ziseste Weg Aussagen u¨ber die optische Qualita¨t der Proben treffen zu ko¨nnen, ist die
Bestimmung des Q-Faktors aus PL-Messungen der Fundamentalmode von Sa¨ulenresonatoren.
Mit diesem etwas aufwa¨ndig erscheinenden Verfahren la¨sst sich eine verfa¨lschende Verbrei-
terung durch Probeninhomogenita¨ten bei einer makroskopischen Reflexionsmessung oder
Fehlinterpretationen durch Beugungseffekte bei einer mikroskopischen Reflexionsmessung
vermeiden [204]. Daher wurden mit dem in Abschnitt 4.2 beschriebenen Verfahren des fokus-
sierten Ionenstrahla¨tzens in von sichtbaren Defekten freien Bereichen der Probe zirkulare
Sa¨ulenresonatoren hergestellt. Die Sa¨ulenresonatoren mit Durchmessern im Bereich von 1 ➭m
bis 3.5 ➭m wurden anschließend mittels ➭PL-Spektroskopie charakterisiert.
In Abbildung 5.3 (a) sind die aus der Halbwertsbreite der Fundamentalmoden ermittelten
Q-Faktoren der entsprechenden Sa¨ulenresonatoren gegen den Durchmesser aufgetragen. Die Q-
Faktoren streuen um einen Wert von etwa 1 300, wobei der Maximalwert von Q=1 600 bereits
fu¨r einen verha¨ltnisma¨ßig kleinen Durchmesser von d=1.46 ➭m erreicht wird. Dieser Q-Faktor
ist damit etwa halb so groß wie der maximale Wert von 3500 fu¨r die Quantenfilm-VCSEL-
Strukturen im blau-gru¨nen Spektralbereich [76, 240]. Eine Abha¨ngigkeit des Q-Faktors vom
Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren, wie man sie generell erwartet [202], konnte nicht beobach-
tet werden. Dies liegt vermutlich in den insgesamt recht geringen Q-Faktoren der Strukturen
begru¨ndet. Eine zusa¨tzliche geringe Rauigkeit der Seitenwa¨nde, welche nach Gleichung 2.21
die Abha¨ngigkeit des Q-Faktors vom Durchmesser verursacht, hat auf den Q-Faktor keinen
weiteren signifikanten Einfluss, so dass dieser zumindest im vermessenen Bereich unabha¨ngig
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vom Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren wird. Eine weitere Erkla¨rungsmo¨glichkeit liegt in
den sowohl auf der Probenoberfla¨che wie auch im Probenquerschnitt sichtbaren Defekten be-
gru¨ndet. Auch wenn die Sa¨ulenresonatoren in einem Gebiet ohne sichtbare Beeintra¨chtigung
der Probenoberfla¨che prozessiert wurden, so ist doch fu¨r einige Mikrokavita¨ten eine Beein-
tra¨chtigung der Qualita¨t der Spiegel denkbar, welche zu einem verringerten Q-Faktor und
damit zu einer Abweichung vom theoretisch erwarteten Verlauf fu¨hrt. Eine endgu¨ltige Kla¨rung
des Sachverhalts kann aber wegen der geringen Anzahl an Messpunkten nicht gegeben werden.
In Abbildung 5.3 (b) ist die spektrale Position der Fundamentalmode (Quadrate) zusammen
mit dem freien Spektralbereich (FSR, Kreise) zwischen der Fundamentalmode und der ersten
ho¨heren Mode gegen den jeweiligen Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren aufgetragen. Mit
abnehmendem Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren wird dabei die spektrale Position der
Fundamentalmode zu gro¨ßeren Energien hin verschoben. Gleichzeitig wird der freie Spek-
tralbereich zwischen den Moden ebenfalls gro¨ßer. Diese Beobachtungen entsprechen den
Erwartungen nach Formel 2.19, welche aufgrund des sta¨rkeren optischen Einschlusses bei
kleinerem Sa¨ulendurchmesser eine spektrale Verschiebung der Moden zu gro¨ßeren Energien
beschreibt. Eine Anpassung der Messwerte mit dieser Formel ist als gestrichelte Linie in
Abbildung 5.3 (b) gezeigt und spiegelt den experimentellen Verlauf gut wider.
Der maximale ermittelte Q-Faktor von 1 600 zusammen mit der zumindest stellenweise guten
strukturellen Qualita¨t der Proben ist viel versprechend, um im Folgenden durch Schwellenmes-
sungen das Einsetzen stimulierter Emission zu u¨berpru¨fen. Um eine thermische U¨berlastung
der Strukturen zu vermeiden, wurden die Experimente unter gepulster Anregung mit dem in
Abschnitt 4.3 beschriebenen ➭PL-Aufbau und einem Ti:Sa-Kurzpulslasersystem durchgefu¨hrt.
Die zur Anregung verwendeten Laserpulse hatten bei einer Photonenenergie von 3.1 eV eine
Pulsla¨nge von etwa 120 fs und eine Wiederholrate von 82MHz (t¯= 12.2 ns). Die Detektion
erfolgte mit Integrationszeiten unterhalb einer Sekunde.
In Abbildung 5.4 (a) sind die PL-Spektren der planaren Probe unter steigender Pulsenergie
der Anregung aufgetragen. Angegeben ist jeweils die Pulsenergie bezu¨glich der Laserschwelle.
Das gestrichelte Spektrum weit unterhalb der Laserschwelle wurde der U¨bersichtlichkeit
halber um den Faktor 15 vergro¨ßert dargestellt. Fu¨r kleine Anregungsenergien (gestricheltes
Spektrum) sieht man die spektral breite Emission der Kavita¨tsresonanz. Bei einer Erho¨hung
der Pulsenergie steigt die PL-Intensita¨t zuna¨chst linear an, bis sich aus dem Gesamtspektrum
bei etwa 2.764 eV eine scharfe Emissionslinie ausbildet. In Abbildung 5.4 (b) ist die Intensita¨t
der dominierenden Emissionslinie gegen die Anregungsdichte fu¨r die Spektren aus Teilbild
(a) dargestellt (Quadrate). Ab einer Pulsenergie von Eth=456 pJ steigt die PL-Intensita¨t
stark an. Dieses Schwellenverhalten ist ein deutliches Indiz fu¨r das Einsetzen von stimulierter
Emission.
Ein solches Schwellenverhalten konnte an vereinzelten Stellen der Probe gemessen werden,
die Laserschwelle einer zweiten Messung ist in Abbildung 5.4 (b) durch Kreise dargestellt.
Die aus dieser zweiten Messung bestimmte Laserschwelle betra¨gt mit Eth=179 pJ etwa 39%
der ersten Laserschwelle. Ab einer Pulsenergie von etwa 300 pJ bricht bei dieser Messung
die Intensita¨t der Photolumineszenz vollsta¨ndig ein, was auf eine thermische Zersto¨rung der
Probe hindeutet. Diese Zersto¨rschwelle liegt weit unterhalb der Laserschwelle der ersten Mes-
sung. Damit erscheint eine irreversible Scha¨digung der Probe vor Erreichen der Laserschwelle
als Ursache der nur an einzelnen Stellen messbaren stimulierten Emission naheliegend. Ein
weiteres Indiz fu¨r eine thermische Scha¨digung der Probe ist die bei zunehmender Pulsenergie
beobachtete Verschiebung der spektralen Position der Laseremission zu kleineren Energien.
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Abbildung 5.4: (a) PL-Spektren der planaren VCSEL-Struktur fu¨r steigende Anregungsdich-
ten bei 34K (lineare Skala). Angegeben ist jeweils die Pulsenergie bezu¨glich der Laserschwelle.
Fu¨r die Messung weit unterhalb der Schwelle (gestrichelt) ist zusa¨tzlich der Skalierungs-
faktor angegeben. (b) Intensita¨t der bei hohen Leistungen dominierenden Emissionslinie in
Abha¨ngigkeit von der Pulsenergie der Anregung fu¨r die in (a) gezeigten Spektren (Quadrate)
und eine zweite Messung (Kreise). Zur Ermittlung der Laserschwelle wurden die Bereiche
weit unterhalb bzw. oberhalb des superlinearen Anstiegs durch Geraden angena¨hert.
Dieses Verhalten deutet auf eine Erwa¨rmung der Probe hin, welche zu einer Verringerung
der Bandlu¨cke und somit zu einer geringeren mittleren Emissionsenergie fu¨hrt.
Fu¨r die im blau-gru¨nen Spektralbereich emittierenden VCSEL mit ZnCdSSe-Quantenfilmen
konnte fu¨r einen Sa¨ulenresonator mit einem Durchmesser von 3.5 ➭m eine Laserschwelle von
0.9 pJ gezeigt werden (T=280K) [76, 240]. Damit liegt diese Laserschwelle mehr als zwei
Gro¨ßenordnungen unter der kleinsten hier gemessenen Laserschwelle von 179 pJ, was das
noch vorhandene Entwicklungspotential der hier vorgestellten VCSEL zeigt. Die angegebe-
nen Werte beziehen sich jedoch jeweils auf die Pulsenergie, welche auf die Oberfla¨che der
Probe trifft, und nicht auf die absorbierte Energie, welche tatsa¨chlich zur Erzeugung von
Elektron-Loch-Paaren in der ZnSe-Schicht zur Verfu¨gung steht. Die VCSEL mit ZnCdSSe-
Quantenfilmen zeigten bereits bei einer maximalen externen Pulsenergie von 1.25 pJ eine
dauerhafte Scha¨digung der Quantenfilme [76], wa¨hrend bei den hier vorgestellten VCSELn
mit ZnSe-Quantenfilmen die Laserschwelle teilweise erst bei 456 pJ erreicht wird. Dies deutet
auf eine sehr geringe Absorption der anregenden Photonen in den ZnSe-Quantenfilm-VCSELn
und eine entsprechend geringe Anzahl generierter Ladungstra¨ger hin. Berechnet man die
Bandlu¨cke ERT(xMg, yS) fu¨r die Kavita¨tsabstandsschicht aus Zn0.72Mg0.28S0.29Se0.71 nach [264],
so erha¨lt man bei Raumtemperatur einen Wert von etwa ERT(0.28, 0.29)=3.09 eV. Da die
Schwellenmessungen bei tiefen Temperaturen durchgefu¨hrt wurden, muss noch die tempera-
turbedingte Vergro¨ßerung der Bandlu¨cke von etwa 110meV [265] bei Abku¨hlen der Probe
beachtet werden, so dass sich bei tiefen Temperaturen eine Bandlu¨cke von etwa 3.20 eV ergibt.
Diese Energie ist 10meV gro¨ßer als die Energie der anregenden Photonen von 3.1 eV, wodurch
das anregende Laserlicht von der Kavita¨tsabstandsschicht nicht absorbiert werden kann. Die
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Absorption der anregenden Photonen erfolgt daher lediglich in den drei ZnSe-Quantenfilmen.
Aufgrund der geringen Dicke der Quantenfilme und der folglich geringen Absorption passiert
ein Großteil der Photonen des Pumplasers die Kavita¨t und wird erst im GaAs-Substrat
absorbiert. Bei dieser Gegenu¨berstellung muss jedoch im Gegenzug beachtet werden, dass bei
der ZnSe-Quantenfilmprobe der Großteil der absorbierten Energie in den ZnSe-Quantenfilmen
absorbiert wird und durch eine strahlende Rekombination direkt zur Quantenfilmemission
beitragen kann. In den ZnCdSSe-Quantenfilm-VCSELn wird jedoch der Hauptteil der Energie
in der Kavita¨tsabstandsschicht absorbiert, von welcher aus nur ein Teil der Ladungstra¨ger in
die Quantenfilme relaxiert, um dort strahlend zu rekombinieren.
Trotz der vermutlich geringen Absorption und der damit verbundenen hohen Laserschwellen
konnte mit den hier gezeigten Messungen erstmals eine stimulierte Emission in monoli-
thisch hergestellten ZnSe-Quantenfilm-Mikrokavita¨ten unter gepulster optischer Anregung
nachgewiesen werden.
5.2 Photonisches Lasing und starke Kopplung in
monolithischen ZnSe-Quantenfilm-VCSELn
Fu¨r systematische Untersuchungen und insbesondere den kommerziellen Einsatz ist eine deut-
liche Reduktion der Laserschwelle der VCSEL von fundamentaler Bedeutung. Da die hohe
Laserschwelle der bisherigen Proben vermutlich in einer geringen Absorption des Pumplasers
in der Kavita¨tsabstandsschicht begru¨ndet liegt, wurde diese Absorption in einer zweiten
Probenreihe erho¨ht. Dazu wurde, bei identischem Aufbau der VCSEL, der Magnesiumge-
halt der ZnMgSSe-λ-Kavita¨tsabstandsschicht von 28% auf 19% und der Schwefelanteil von
29% auf 20% verringert. Die Berechnung der Bandlu¨cke ERT(xMg, yS) fu¨r die vera¨nderte
Kavita¨tsabstandsschicht aus Zn0.81Mg0.19S0.20Se0.80 nach [264] liefert einen Wert von etwa
ERT(0.19, 0.20)= 2.94 eV fu¨r Raumtemperatur und entsprechend von etwa 3.05 eV fu¨r tiefe
Abbildung 5.5: REM-Aufnahme der Bruchkante (a) und der Probenoberfla¨che (b) des
monolithischen ZnSe-QW-VCSEL mit einem Magnesiumanteil von 19% und einem Schwefe-
lanteil von 20% in der Hochindexschicht sowie einer Wachstumstemperatur von 310 ◦C. (c)
HRSTEM-Aufnahme des Bereichs um die Kavita¨tsabstandsschicht mit einem vergro¨ßerten
Ausschnitt der Quantenfilme (d). Bild (a) aufgenommen von Dr. T. Aschenbrenner, AG
Hommel, Bilder (c) und (d) von S. Bley, AG Rosenauer.
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Abbildung 5.6: (a) Q-Faktoren fu¨r zirkulare Sa¨ulenresonatoren aufgetragen gegen den
jeweiligen Sa¨ulendurchmesser. (b) Position der fundamentalen Mode (Quadrate) und frei-
er Spektralbereich zwischen der fundamentalen und der ersten ho¨heren Mode (Kreise) in
Abha¨ngigkeit vom Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren. Die gestrichelte Linie stellt eine
Anpassung der spektralen Position der fundamentalen Mode nach Gleichung 2.19 mit den
Parametern E0 = 2.805 eV und c = 0.048 eV
2/➭m2 dar.
Temperaturen [265]. Durch die Reduktion des Magnesium- und Schwefelanteils sollte die
Bandlu¨cke folglich um 140meV verringert werden und damit deutlich unterhalb der zur An-
regung verwendeten Photonenenergie liegen. Dadurch wird eine Absorption des Pumplichts
auch in der Kavita¨tsabstandsschicht mo¨glich, was zu einer wesentlich sta¨rkeren Absorption
und damit zu einer verringerten Laserschwelle fu¨hren sollte. Zur Verbesserung der Probenqua-
lita¨t wurde fu¨r die Substrattemperatur wa¨hrend des Wachstums anstatt der fu¨r die bisherigen
VCSEL verwendeten 280 ◦C eine erho¨hte Temperatur von 310 ◦C gewa¨hlt.
Eine Untersuchung des Einflusses dieser erho¨hten Wachstumstemperatur auf die Proben-
qualita¨t erfolgte durch eine Charakterisierung mittels Elektronenmikroskopie. In Abbildung
5.5 sind REM-Aufnahmen einer Bruchkante (a) sowie der Probenoberfla¨che (b) gezeigt. Die
Querschnittsaufnahme durch die Kavita¨t weist keinerlei sichtbare Defekte auf. Auch die
Liniendefekte auf der Probenoberfla¨che sind deutlich reduziert, wie ein Vergleich zu Abbil-
dung 5.1 (b) zeigt. Um eventuelle strukturelle Defekte nachzuweisen, welche unterhalb des
Auflo¨sungsvermo¨gens des Rasterelektronenmikroskops liegen, wurden an der Querschnitts-
fla¨che der Kavita¨t HRSTEM-Untersuchungen durchgefu¨hrt. In Abbildung 5.5 (c) ist die
Region um die Kavita¨tsabstandsschicht zu sehen, fu¨r welche keine Anzeichen fu¨r Stapelfehler
oder V-Defekte zu erkennen sind. Die drei ZnSe-Quantenfilme sind als hellere Schichten
mittig in der Kavita¨tsabstandsschicht zu erkennen und in Teilbild (d) vergro¨ßert dargestellt.
Auch bei dieser Aufnahme sind keine Anzeichen fu¨r Defekte erkennbar, zudem sprechen
die scharfen U¨berga¨nge zwischen den Quantenfilmen und Abstandsschichten fu¨r eine gute
Qualita¨t der Probe. Die beabsichtigen Schichtdicken von Kavita¨t (166 nm), Quantenfilmen
(8 nm), Abstandsschichten zwischen den Quantenfilmen (7 nm) und DBR-Schichten konnten
mit einer hohen Genauigkeit erreicht werden. Im Vergleich zu Abbildung 5.1 konnte die
sichtbare Qualita¨t der Probe durch die um 30 ◦C ho¨here Wachstumstemperatur deutlich
verbessert werden.
Um zu kla¨ren wie sich die bessere kristalline Probenqualita¨t auf die optischen Eigen-
schaften auswirkt, wurden erneut zirkulare Sa¨ulenresonatoren mit verschiedenen Durch-
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Abbildung 5.7: (a) ➭PL Spektren der planaren VCSEL-Struktur fu¨r steigende Anregungs-
dichten bei 4K (lineare Skala). Angegeben ist jeweils die Pulsenergie bezu¨glich der Laser-
schwelle. Fu¨r die Messung weit unterhalb (gepunktet) bzw. nahe der Schwelle (gestrichelt) ist
zusa¨tzlich der Skalierungsfaktor angegeben. (b) Intensita¨t der bei hohen Leistungen dominie-
renden Emissionslinie in Abha¨ngigkeit von der Pulsenergie der Anregung. Zur Ermittlung der
Laserschwelle wurden die Bereiche weit unterhalb bzw. oberhalb des superlinearen Anstiegs
durch Geraden angena¨hert.
messern im Bereich von 1.26 ➭m bis 3.85 ➭m mittels FIB in Probenbereichen prozessiert,
welche frei von sichtbaren Defekten sind. Die Ergebnisse der ➭PL-Charakterisierung der
Sa¨ulenresonatoren hinsichtlich der spektralen Lage der fundamentalen Mode, des freien Spek-
tralbereichs sowie der Q-Faktoren sind in Abbildung 5.6 gegen den Durchmesser der jeweiligen
Sa¨ulenresonatoren aufgetragen. Fu¨r die Q-Faktoren zeigt sich die erwartete Zunahme bei
gro¨ßeren Sa¨ulendurchmessern, jedoch behaftet mit einer recht großen Streuung der Messwerte.
Insgesamt ist der in PL-Messungen maximal erreichte Q-Faktor von 3420 mehr als doppelt
so hoch wie bei den VCSEL-Strukturen aus dem vorigen Abschnitt. Dies spricht fu¨r eine
deutliche Verbesserung der optischen Probenqualita¨t durch die Erho¨hung der Wachstum-
stemperatur und besta¨tigt damit die Ergebnisse der REM und HRSTEM Untersuchungen.
Wie in Abbildung 5.6 (b) zu sehen, verschiebt sich die Lage der fundamentalen Mode mit
abnehmendem Sa¨ulendurchmesser erwartungsgema¨ß in hyperbolischer Weise zu gro¨ßeren
Energien. Der freie Spektralbereich zwischen der fundamentalen und der ersten ho¨heren Mode
entspricht ebenfalls dem erwarteten Verlauf und wird fu¨r kleinere Durchmesser gro¨ßer. Beide
Verla¨ufe sind jedoch mit einer recht großen Fluktuation der Messwerte behaftet. Diese relativ
großen Schwankungen in den Messwerten ko¨nnen nicht allein durch Messungenauigkeiten
erkla¨rt werden und deuten auf eine lokal unterschiedlich ausgepra¨gte Qualita¨t der Probe hin.
Im Folgenden soll gekla¨rt werden, wie sich die verbesserte Probenqualita¨t auf die Laser-
schwelle der VCSEL auswirkt. Die Anregung der Probe erfolgte nicht-resonant in einem
zweiten ➭PL-Messplatz (siehe Abschnitt 4.3), bei welchem die Photonenenergie der Anre-
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gung von etwa 2.95 eV bis 3.06 eV frei einstellbar ist. Die maximale PL-Intensita¨t bei 4K
wurde fu¨r eine Photonenenergie von 2.99 eV erreicht, mit welcher die folgenden Messungen
durchgefu¨hrt wurden. Da diese Photonenenergie 5meV unterhalb der berechneten Bandlu¨cke
von Zn0.81Mg0.19S0.20Se0.80 liegt, deutet dies auf eine leicht abweichende chemische Zusam-
mensetzung der Kavita¨tsabstandsschicht hin. Eine solch geringe Abweichung liegt jedoch
innerhalb des experimentell bestimmbaren Rahmens [243]. Zur Vermeidung einer thermischen
Scha¨digung bei ho¨heren Anregungsdichten erfolgte die Anregung gepulst mit einer Pulsla¨nge
von etwa 100 fs und einer Wiederholrate von 94MHz (t¯= 10.6 ns).
In Abbildung 5.7 (a) sind bei unterschiedlichen Anregungsdichten aufgenommene PL-Spektren
dargestellt. Zwei Spektren fu¨r ausgewa¨hlte niedrige Pulsenergien sind gepunktet bzw. gestri-
chelt dargestellt und zur besseren Sichtbarkeit um die gekennzeichneten Faktoren vergro¨ßert.
Mit steigender Pulsenergie weist die Emission ein deutliches Schwellenverhalten auf. Die
bei Pulsenergien oberhalb der Laserschwelle aufgenommenen Spektren zeigen eine spektral
scharfe Emission. Zur Bestimmung der exakten Laserschwelle wurde in Abbildung 5.7 (b)
die Intensita¨t der Resonanz gegenu¨ber der anregenden Pulsenergie aufgetragen. Aus dem
Schnittpunkt der beiden linearen Anpassungen an die Bereiche unterhalb bzw. oberhalb der
Schwelle ergibt sich fu¨r diese Messung eine Laserschwelle von etwa Eth≈ 5 pJ. Dieser Wert ist
um einen Faktor 34 kleiner als die kleinste Laserschwelle aus dem vorherigen Abschnitt. Die
Reduzierung der Laserschwelle ist dabei vermutlich ein kombinierter Effekt aus einer ho¨heren
Absorption des Pumplasers sowie der verbesserten Probenqualita¨t.
An der Laserschwelle gleicht die absorbierte Pumpleistung α · 〈Pex〉 mit α als Absorptionsko-
effizient der externen Pumpleistung Pext im zeitlichen Mittel gerade die passiven strahlenden
Verluste der Kavita¨t B/Q (B: Proportionalita¨tskonstante) plus die aktiven Kavita¨tsverluste
durch Absorption PA aus [266]:
B
Q
+ PA = α · Pex . (5.1)
Die aktiven Kavita¨tsverluste beinhalten dabei alle Verluste, durch welche die Ladungstra¨ger
fu¨r eine strahlende Rekombination in den ZnSe-Quantenfilmen verloren gehen. Die passiven
strahlenden Verluste beziehen sich auf den Teil der absorbierten Ladungstra¨ger, welcher
zu einer Besetzungsinversion in den ZnSe-Quantenfilmen fu¨hrt und schließlich durch eine
strahlende Rekombination die Kavita¨t verla¨sst. Fu¨r eine erste Abscha¨tzung sollen die
Absorptionseffekte vernachla¨ssigt werden, wodurch die externe Pumpleistung proportional
zu 1/(Qα) wird. Wa¨hrend die Verbesserung des Q-Faktors der planaren Probe recht gut
bekannt ist und etwa einen Faktor Zwei ausmacht, kann der Einfluss der verbesserten
Absorption nur grob zu einem Faktor Zehn abgescha¨tzt werden [243]. Insgesamt ergibt
sich damit aus der Abscha¨tzung eine Verringerung der Laserschwelle um einen Faktor von
etwa 20. Da die experimentell bestimmte Laserschwelle der verbesserten Probe gegenu¨ber
der nicht-optimierten Probe um einen Faktor von 34 verringert werden konnte, spielen
vermutlich noch weitere Effekte eine Rolle. Ein solcher Effekt ko¨nnte eine Reduzierung der
aktiven Kavita¨tsverluste durch Absorption sein, welche bei dieser Abscha¨tzung vernachla¨ssigt
wurden.
Betrachtet man die Spektren aus Abbildung 5.7 (a) oberhalb der Laserschwelle, so stellt
man mit zunehmender Pulsenergie eine spektrale Verbreiterung der Moden zu ho¨heren
Energien hin fest. Dieses Anwachsen der Mode zu ho¨heren Energien deutet auf ein Auffu¨llen
ho¨herenergetischer Zusta¨nde in den Ba¨ndern hin (sog. band filling). Ein Hinweis auf eine
Erwa¨rmung der Probe oder das Einsetzen von thermischen Scha¨digungen durch eine Verschie-
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Abbildung 5.8: Laserschwellen des ZnSe-Quantenfilm-VCSELs (Quadrate) und eines
ZnCdSSe-Quantenfilm-VCSELs (Kreise, Daten aus [260]) in Abha¨ngigkeit von der Pro-
bentemperatur. Die Messwerte wurden jeweils nach Gleichung 2.32 mit einem Wert von
T0(ZnSe)= (113±3)K und T0(ZnCdSSe)= (157±9)K angepasst.
bung der Emissionsenergie zu kleineren Energien konnte hingegen nicht beobachtet werden.
Um das Temperaturverhalten der Laserschwelle zu untersuchen, wurden die Schwellen-
messungen an derselben Probenstelle bei verschiedenen Temperaturen durchgefu¨hrt. Fu¨r
die bei hohen Anregungsdichten dominierende Emissionslinie der PL-Spektren wurde je-
weils die Laserschwelle bestimmt und in Abbildung 5.8 gegen die entsprechende nominelle
Probentemperatur aufgetragen (Quadrate). Mit zunehmender Temperatur ist dabei in der
logarithmischen Darstellung ein linearer Anstieg der Laserschwelle zu erkennen. Die maximale
Temperatur, bei der eine stimulierte Emission nachgewiesen werden konnte, betra¨gt 120 ◦K.
Bei dieser Temperatur erho¨hte sich die Laserschwelle auf etwa 30 pJ. Die gestrichelte Linie
stellt eine Anpassung der Messwerte nach Gleichung 2.32 mit T0(ZnSe)= (113±3)K dar,
welche die Zunahme der Laserschwelle aufgrund einer thermisch induzierten Entleerung des
Laserniveaus beschreibt (siehe Abschnitt 2.4.1).
Fu¨r einen Vergleich der Temperaturstabilita¨t der Laserschwelle wurden in Abbildung 5.8 die
Laserschwellen eines ZnCdSSe-Quantenfilm-VCSELs in Abha¨ngigkeit von der Temperatur
eingetragen [260]. Jedoch ist zu beachten, dass diese Werte unter einer quasi-kontinuierlichen
Anregung mit Pulsen im Bereich von Nanosekunden erzielt wurden und daher die Intensita¨t
auf einer separaten Skala aufgetragen ist. Durch eine Anpassung der Messwerte nach
Gleichung 2.32 ergibt sich fu¨r diesen VCSEL ein Wert von T0(ZnCdSSe)= (157±9)K. Der
geringere Wert von T0 des ZnSe-Quantenfilm-VCSELs verdeutlicht eine etwas sta¨rkere
Temperaturabha¨ngigkeit der Laserschwelle im Vergleich zum ZnCdSSe-QW-VCSEL.
Bei VCSELn ha¨ngt die Laserschwelle auch vom temperaturabha¨ngigen spektralen U¨berlapp
zwischen Kavita¨tsresonanz und Exzitonenenergie ab. Fu¨r deren Verstimmung wurde in
einer vorherigen Messung bei 10K ein Wert von etwa δ = −11meV bestimmt. Da die
spektrale Lage der Quantenfilmemission eine sta¨rkere Temperaturabha¨ngigkeit aufweist
als die Kavita¨tsmode, verringert sich mit zunehmender Temperatur die spektrale Ver-
69
5 Photonisches Lasing und starke Kopplung in ZnSe-Quantenfilm-VCSELn
stimmung. Aus den bekannten Abha¨ngigkeiten der Bandlu¨cke von ZnSe [267] sowie der
Kavita¨tsresonanz eines a¨hnlichen VCSELs [76] von der Temperatur kann fu¨r die Resonanz
von Quantenfilmemission und Kavita¨tsmode in der vorliegenden Probe ein Wert von etwa
105K abgescha¨tzt werden. Bei dieser Temperatur ist der spektrale U¨berlapp zwischen
Quantenfilmemission und Resonatormode am gro¨ßten, folglich sollte die Laserschwelle hier
am kleinsten sein. Die erwartete Abnahme der Laserschwelle mit zunehmender Temperatur
konnte experimentell nicht nachgewiesen werden, was verschiedene Gru¨nde haben kann. Zum
einen wurde die spektrale Verstimmung von δ = −11meV an einer anderen Probenposition
bestimmt und muss daher wegen des Dickengradienten der Kavita¨tsabstandsschicht nicht
mit der Verstimmung an der Probenposition der Schwellenmessungen u¨bereinstimmen. Zum
anderen steigt die Laserschwelle generell mit steigender Temperatur aufgrund einer thermisch
induzierten Entleerung des Laserniveaus an. Dieser Anstieg scheint weitaus sta¨rker zu sein als
die Auswirkung einer besseren Ankopplung der Quantenfilmemission an die Kavita¨tsmode, so
dass sich insgesamt eine mit zunehmender Temperatur ebenfalls zunehmende Laserschwelle
ergibt.
Um eine Einordnung der hier an monolithischen ZnSe-Quantenfilm-Mikrokavita¨t bestimmten
minimalen Laserschwelle in bisherige Forschungen vorzunehmen, muss auf vergleichba-
re gepulste Anregungsbedingungen geachtet werden. Fu¨r einen Vergleich ist zudem die
Energiedichte entscheidend, welche sich fu¨r die hier pra¨sentierten Untersuchungen fu¨r eine
Pulsenergie von 5 pJ und einen Strahldurchmesser von 2 ➭m zu 0.16mJ/cm-2 abscha¨tzen
la¨sst.
Fu¨r das GaN-Materialsystem konnten Feltin et al. an einer Mikrokavita¨t mit drei InGaN/GaN-
Quantenfilmen und vergleichbaren Anregungsbedingungen fu¨r eine Wellenla¨nge von 442 nm
bei Raumtemperatur stimulierte Emission nachweisen [268]. Die Energiedichte an der
Laserschwelle wurde zu 0.2mJ/cm-2 bestimmt. Damit liegt die in diesem Kapitel bestimmte
Energiedichte der Laserschwelle des II-VI-Materialsystems geringfu¨gig unterhalb der fu¨r
Nitrid-basierte VCSEL bestimmten Schwelle. Zwar wurde der Wert fu¨r die Nitrid-basierten
Strukturen bei Raumtemperatur erzielt, jedoch bestand die verwendete Mikrokavita¨t aus
einer hybriden Struktur mit lediglich einem unteren monolithischen DBR-Spiegel aus
AlInN/GaN. Der oberen Spiegel wurde hingegen aus SiO2/SiN hergestellt.
Obwohl die Messungen bei unterschiedlichen Temperaturen durchgefu¨hrt wurden, zeigt dieser
Vergleich dennoch das Potential der monolithischen ZnSe-Quantenfilm-VCSEL, bei welchen
mit monolithischen Mikrokavita¨ten eine vergleichbare Laserschwelle wie bei den Nitriden mit
hybriden Strukturen erreicht wird.
Da die Probe trotz einer nahezu defektfreien strukturellen Qualita¨t (siehe Abbildung 5.5)
nur ein stellenweises Lasing zeigte, wurden zur weiteren Charakterisierung an der planaren
Probe ➭-Reflexionsmessungen durchgefu¨hrt. Diese sind in Abbildung 5.9 der mit CAMFR
berechneten Reflektivita¨t gegenu¨ber gestellt. Aus den Reflexionsmessungen la¨sst sich zwi-
schen 2.68 eV und 3.01 eV ein Stoppband mit einer Breite von 330meV erkennen. Mittig
im Stoppband bei 2.800 eV und 2.819 eV sind zwei Einbru¨che in der Reflexion zu erkennen.
Diese beiden spektral um 19meV voneinander entfernten Minima sind charakteristisch fu¨r
ein System, welches sich im Bereich der starken Kopplung befindet. Sie ko¨nnen dem unteren
und oberen Polariton zugeordnet werden. Fu¨r die Simulation wurden als Parameter die
beabsichtigten Schichtdicken sowie die Dispersionsrelationen, Absorptionskoeffizienten und
Oszillatorsta¨rke von fosc = 1.78 · 1013 cm-2 pro Quantenfilm aus der Literatur [269] verwendet.
Die spektrale Breite der exzitonischen Quantenfilmlumineszenz, die ebenfalls in die Rechnung
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Abbildung 5.9: Berechnete und gemessene ➭-Reflektivita¨t der bei einer ho¨heren Temperatur
hergestellten VCSEL-Struktur (T=70K).
eingeht, wurde an Hand einer Referenzprobe ohne Kavita¨t bestimmt. Sowohl die Breite
des Stoppbandes, die Oszillation der Reflexion auf der nieder- und hochenergetischen Seite
des Stoppbandes wie auch die spektrale Lage des unteren und oberen Polaritons werden
von den Simulationen gut reproduziert. Aus den Berechnungen ergibt sich eine maximale
Reflektivita¨t von 99.9% fu¨r das Stoppband. Die Ursache fu¨r die unterschiedlichen Intensita¨ten
der beiden Einbru¨che der Reflexion bei 2.800 eV bzw. 2.819 eV liegt vermutlich in einer
negativen spektralen Verstimmung zwischen Kavita¨tsphoton und Exziton begru¨ndet. Da
in der Messung stets u¨ber einen gewissen ra¨umlichen Bereich mit leicht unterschiedlichen
optischen Eigenschaften gemittelt wird, ist der experimentelle Einbruch in der Reflektivita¨t
nicht so deutlich zu erkennen wie in der Simulation.
Durch eine geringfu¨gige, in Abschnitt 4.3 beschriebene Modifikation des ➭PL-Aufbaus
lassen sich winkelaufgelo¨ste Reflexionsmessungen durchfu¨hren. Auf diese Weise kann die
Dispersionsrelation der Polaritonen ra¨umlich auf dem CCD-Chip der Spektrometerkame-
ra abgebildet werden. In Abbildung 5.10 (a) ist die ➭-Reflexion der planaren Probe in
Abha¨ngigkeit von Energie und Wellenvektor k gezeigt (T=4K). Die horizontalen Streifen
bei konstantem Wellenvektor sind auf Verunreinigungen auf den optischen Komponenten
im Nachweisstrahlengang zuru¨ckzufu¨hren [270]. Sowohl die Dispersionsrelation des unteren
Polaritons (LP) mit einer Energie von E(k=0)= 2.807 eV wie auch die des oberen Polaritons
(UP) bei E(k=0)=2.829 eV sind als deutliche Einbru¨che der Reflektivita¨t zu erkennen. Aus
den Dispersionsrelationen la¨sst sich fu¨r k=0 eine Rabi-Aufspaltung von 22meV ermitteln.
Spektral etwa 4meV oberhalb der Dispersionsrelation des unteren Polaritons ist eine weitere,
schwach ausgepra¨gte Linie erkennbar, die ebenfalls den charakteristischen Verlauf des unteren
Polaritons aufweist. Betrachtet man das Reflexionsspektrum fu¨r k=0, so la¨sst sich aus
diesem die spektrale Breite der Resonanz ohne den Einfluss der Dispersion bestimmen. Aus
dem ermittelten Wert von 0.73meV ergibt sich ein Q-Faktor von 3 845, welcher geringfu¨gig
gro¨ßer ist als der maximale durch PL-Messungen an den Sa¨ulenresonatoren bestimmte Wert.
71
5 Photonisches Lasing und starke Kopplung in ZnSe-Quantenfilm-VCSELn






























Abbildung 5.10: (a) Gemessene ➭-Reflexion der planaren Probe in Abha¨ngigkeit von Energie
und Wellenvektor k (T=4K). (b) Berechnete Dispersionsrelationen von unterem (LP) und
oberem Polariton (UP), Exziton (X) und Kavita¨tsphoton (C) fu¨r denselben spektralen Bereich
wie in (a).
In Abbildung 5.10 (b) sind zum Vergleich die berechneten Dispersionsrelationen des unteren
und oberen Polaritons sowie des Exzitons (X) und des Kavita¨tsphotons (C) aufgetragen.
Die Berechnungen basieren auf einem Zwei-Oszillator-Modell (siehe Abschnitt 2.4.1) mit
einer Rabi-Aufspaltung von 21meV. Diese Rabi-Aufspaltung ergibt sich aus der an einer
Referenzprobe ohne Kavita¨t bestimmten Exzitonenenergie der ZnSe-Quantenfilme von
2.825 eV (T=4K, in U¨bereinstimmung mit [271]) und der spektral angepassten Position
des Kavita¨tsphotons fu¨r k=0 von 2.813 eV. Aus den Energien des Exzitons und des Ka-
vita¨tsphotons ergibt sich eine negative Verstimmung der Probe von δ = −11meV. Insgesamt
ko¨nnen die berechneten Dispersionsrelationen der beiden Polaritonenzweige die Messung sehr
gut reproduzieren. Nimmt man fu¨r die Dicke der Kavita¨tsabstandsschicht einen um 0.27 nm
gro¨ßeren Wert an, so erha¨lt man die in Abbildung 5.10 (b) du¨nner dargestellte Linie spektral
oberhalb des unteren Polaritons. Diese Linie besitzt den Verlauf der um 4meV oberhalb des
unteren Polaritons liegenden Dispersionsrelation aus der Messung. Somit wird vermutlich
innerhalb des Spots der ➭-Reflexionsmessung u¨ber zwei Bereiche mit leicht unterschiedlicher
Dicke der Kavita¨tsabstandsschicht gemittelt, und beide Dispersionsrelationen zeigen sich im
Spektrum. Das Fehlen des oberen Polaritons fu¨r den geringfu¨gig dickeren Probenbereich liegt
vermutlich in der zu geringen Intensita¨t begru¨ndet, welche bei den gewa¨hlten Integrationszei-
ten das obere Polariton nicht mehr darzustellen vermag.
Um die Besetzung des unteren und oberen Polaritonenzweiges zu untersuchen, wurde in
winkelaufgelo¨sten Messungen die Intensita¨tsverteilung in Abha¨ngigkeit von Energie und
Wellenvektor bestimmt. Die Anregung der Probe erfolgte erneut nicht-resonant mit einer
Photonenenergie von 2.99 eV und einer Pulsla¨nge von etwa 100 fs (Wiederholrate 94MH). In
Abbildung 5.11 ist die farbcodierte Intensita¨tsverteilung im Bereich des unteren und oberen
Polaritons fu¨r zwei unterschiedliche Pulsenergien aufgetragen. Fu¨r beide Pulsenergien ist
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Abbildung 5.11: PL-Intensita¨t im Bereich der Polaritonen in Abha¨ngigkeit von Energie und
Wellenvektor fu¨r eine Anregungsdichte von P=P0 (a) und P=12 ·P0 (b). Die Darstellung
ist farbcodiert mit Rot als ho¨chster und Blau als geringster Intensita¨t.
die Dispersionsrelation des unteren Polaritons deutlich als symmetrisch um k=0 zentrierte
Intensita¨tsverteilung sichtbar. Es sind keine Hinweise auf eine erho¨hte Ansammlung von
Polaritonen bei ho¨heren k-Zusta¨nden zu erkennen (kein bottleneck-Effekt). Dies deutet auf
eine effiziente Polaritonenstreuung von den ho¨heren, durch die nicht-resonante Anregung
besetzten Zusta¨nden mit k 6=0 in den Grundzustand bei k=0 hin. Fu¨r den Q-Faktor la¨sst
sich aus der spektralen Breite von 1.5meV bei der Anregungsdichte von P0=0.2 pJ aus
Teilbild (a) ein Wert von 1900 ermitteln. Die Reduzierung des Q-Faktors auf etwa die
Ha¨lfte des aus der Reflexion bestimmten Wertes wird vermutlich durch Absorptionsprozesse
verursacht.
Mit zunehmender Anregungsdichte verringert sich die spektrale Breite der Dispersionsrelation
des unteren Polaritons an dessen Grundzustand, bis bei der in Abbildung 5.11 (b) gezeigten
Pulsenergie von P=12 ·P0 die spektrale Breite fu¨r k=0 und damit auch der Q-Faktor
vergleichbar zu dem aus der Reflexion bestimmten Wert von 3845 wird. Diese Abnahme
der spektralen Breite der Dispersionsrelation der Polaritonen fu¨r deren Grundzustand
mit zunehmender Pulsenergie ist fu¨r CdTe-Quantenfilme bekannt [18, O4]. Die aus der
Literatur bekannte Blauverschiebung der Emission, welche vermutlich durch eine Sa¨ttigung
der Oszillatorsta¨rke durch das Auffu¨llen der Ba¨nder verursacht wird, konnte jedoch nicht
beobachtet werden. Die Ursache hierfu¨r ko¨nnte eine mit zunehmender Pulsenergie einherge-
hende Erwa¨rmung der Probe sein. Die aus der Erwa¨rmung resultierende Rotverschiebung
ko¨nnte die Blauverschiebung gerade kompensieren.
Bei der Anregung mit einer ho¨heren Pulsenergie in Teilbild (b) ist neben dem unteren
Polariton noch die Dispersionsrelation des oberen Polaritons als schwach ausgepra¨gte Linie
bei E(k=0)=2.829 eV zu erkennen. Zusa¨tzlich zu den Dispersionsrelationen der beiden
Polaritonen ist bei einer Energie von E(k=0)=2.817 eV eine weitere schwache Linie zu
erkennen, welche aufgrund der spektralen Lage und dem Verlauf der Dispersionsrelation
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Abbildung 5.12: PL-Spektren fu¨r verschiedene Pulsenergien im Vergleich zur berechneten
Reflektivita¨t.
dem Kavita¨tsphoton zugeordnet werden kann. Der Grund fu¨r die gleichzeitige Detektion
von Pha¨nomenen der starken Kopplung (Polaritonendispersion) wie auch der schwachen
Kopplung (Kavita¨tsphoton) ist vermutlich in der zeitintegrierten Detektion bei hohen
Pulsenergien zu suchen. Die hohe Anregungsdichte zu Beginn des Laserpulses fu¨hrt zu
einer hohen Ladungstra¨ger- und Polaritonendichte, durch welche die starke Kopplung
aufbricht. Nach der kurzzeitigen Anregung durch den Laserpuls reduzieren sich diese Dichten
durch Rekombinationsprozesse soweit, dass das System wieder in den Bereich der starken
Kopplung u¨bergeht. Aufgrund der zeitintegrierten Messungen sind in den PL-Spektren die
Charakteristika beider Regime sichtbar.
In Abbildung 5.12 sind die u¨ber die k-Verteilung gemittelten Spektren einer PL-Messung fu¨r
vier verschiedene Pulsenergien aufgetragen und der berechneten Reflexion aus Abbildung
5.9 gegenu¨ber gestellt. Dabei wurden die Spektren auf die Pulsenergie normiert, d.h. eine
Zunahme der Intensita¨t der normierten Spektren ist gleichbedeutend mit einem u¨berlineare
Anstieg der PL-Intensita¨t mit der Pulsenergie. Fu¨r kleine Pulsenergien zeigen die Messungen
einen u¨berlineare Zunahme der Intensita¨t an der spektralen Position des unteren Polaritons,
verbunden mit einer spektralen Verbeiterung der Emission zu ho¨heren Energien. Aus dieser
Verbreiterung entwickelt sich bei einer weiteren Erho¨hung der Pulsenergie an der spektralen
Position des Kavita¨tsphotons ein zweites Maximum, welches ab einer Pulsenergie von
E=40·P0 dominiert und bei zunehmender Pulsenergie ebenfalls einen u¨berlinearen Anstieg
zeigt. Die Emission an der spektralen Lage des Kavita¨tsphotons kann erneut durch das
Aufbrechen der starken Kopplung und das Einsetzen einer stimulierten photonischen Emission
im Bereich der schwachen Kopplung erkla¨rt werden. Gleichzeitig zum Anstieg der Intensita¨t
der photonischen Emission reduziert sich die Intensita¨t des unteren Polaritons, bis dieses




Damit wurden in diesem Abschnitt einerseits Messungen pra¨sentiert, welche sich komplett
im Bereich der schwachen Kopplung befinden und keinerlei Anzeichen einer polaritonischen
Emission aufweisen (Abbildung 5.7). Andererseits wurden auf der selben Probe ebenfalls
Experimente demonstriert, welche durch die Polaritonenemission eindeutig im Regime der
starken Kopplung statt fanden (Abbildungen 5.11-5.12).
Vermutlich liegt das nur lokale Erreichen der starken Kopplung an einer großen Variation
in der Probenqualita¨t, welche sich auch in den starken Unterschieden der Q-Faktoren in
Abbildung 5.6 (b) zeigt. Da fu¨r das Erreichen der starken Kopplung der Ausdruck Q
√
f/Vm
optimiert werden muss (f Oszillatorsta¨rke, Vm Modenvolumen, siehe Abschnitt 2.4.2), wird
vermutlich in den Probenbereichen mit einem hohen Q-Faktor die starke Kopplung erreicht,
wa¨hrend Bereiche mit einem geringeren Q-Faktor im Regime der schwachen Kopplung sind.
Die hier pra¨sentierten Ergebnisse zeigen den Vorteil der spektral scharfen Emission der
bina¨ren ZnSe-Quantenfilme, mit welchen sich bereits mit drei Quantenfilmen der Bereich der
starken Kopplung erreichen la¨sst, wa¨hrend fu¨r Mikrokavita¨ten mit quaterna¨ren ZnCdSSe-
Quantenfilmen 16 Quantenfilme verwendet wurden, um die starke Kopplung nachzuweisen
[O4]. Trotz des u¨berlinearen Anstiegs der Emission aus dem unteren Polaritonenzweig mit
zunehmender Pulsenergie konnten keine Hinweise auf ein polaritonisches Lasing gefunden
werden. Offenbar ist die Polaritonendichte nicht hoch genug, um durch Polariton-Polariton-
Streuung den Grundzustand sta¨rker zu besetzen, als sich dieser durch den Polaritonenzerfall
entleert. Durch eine sta¨rkere Anregung werden zwar mehr Polaritonen erzeugt, doch bricht
die starke Kopplung auf, bevor die Polaritonendichte hoch genug fu¨r das Einsetzen von
polaritonischem Lasing ist. Da jedoch die Polaritonendichte mit der Anzahl der Quantenfilme
skaliert, kann durch ein oder zwei zusa¨tzliche Quantenfilme die Polaritonenanzahl eventu-
ell in einem fu¨r das Einsetzen von polaritonischem Lasing ausreichenden Maße erho¨ht werden.
5.3 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurden erstmalig monolithisch hergestellte VCSEL mit ZnSe-Quantenfilmen
pra¨sentiert. Fu¨r die unter Raster- und Transmissionselektronenmikroskopie nahezu defektfreie
Probe konnte durch die optische Charakterisierung von Sa¨ulenresonatoren ein Q-Faktor von
3450 bestimmt werden. Durch anregungsdichteabha¨ngige PL-Messungen wurde ab einem
Schwellwert von 5 pJ eine deutlich Verschma¨lerung des Spektrums in Kombination mit ei-
nem u¨berlinearen Anstieg der Intensita¨t ermittelt, welche auf das Einsetzen von stimulierter
Emission zuru¨ckgefu¨hrt wurde.
An weiteren Probenbereichen wurde erstmalig das Erreichen des Bereichs der starken Kopp-
lung fu¨r monolithische ZnSe-Quantenfilm-VCSEL demonstriert. Die Dispersionsrelationen
des unteren und oberen Polaritons wurden sowohl in Reflexion wie auch in Photolumineszenz
nachgewiesen. Die dabei ermittelte Rabi-Aufspaltung von 19meV konnte durch Simulationen
besta¨tigt werden und zeigt das große Potential der spektral scharfen Emission der ZnSe-
Quantenfilme. Durch eine Erho¨hung der Pulsenergie konnte ein u¨berlinearer Anstieg der
polaritonischen Emission gezeigt werden. Vor Erreichen der Laserschwelle des polaritonische
Lasings brach jedoch die starke Kopplung zusammen und das System ging unter Einsetzen
von photonischem Lasing in den Bereich der schwachen Kopplung u¨ber.
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Insgesamt demonstrieren die hier gezeigten Ergebnisse das Potential von monolithischen
Kavita¨ten in Kombination mit der spektral scharfen Emission aus ZnSe-Quantenfilmen.
Insbesondere der Nachweis eines u¨berlinearen Anstiegs der Polaritonenemission ist sehr
viel versprechend, um mit ein oder zwei weiteren Quantenfilmen polaritonisches Lasing zu
erreichen.
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Fu¨r viele Aspekte der Quanteninformationsverarbeitung und -kryptographie sind effizien-
te Einzelphotonenquellen wu¨nschenswert, welche Photonen mit einem definierten Polari-
sationsgrad emittieren [123]. Wie in Abschnitt 2.3 beschrieben, besteht die fundamentale
Kavita¨tsmode zirkularer Sa¨ulenresonatoren aus zwei orthogonal zueinander polarisierten
Komponenten identischer Energie. Eine bekannte Mo¨glichkeit diese Polarisationsentartung
aufzuheben, besteht in der Verwendung von Sa¨ulenresonatoren mit asymmetrischen Quer-
schnitten, von welchen elliptische Sa¨ulenresonatoren am bekanntesten sind [21]. Da die Effizi-
enz der Auskopplung aus einem Mikroresonator wesentlich von der Ankopplung an eine dieser
polarisierten Resonatormoden bestimmt wird, lassen sich durch elliptische Sa¨ulenresonatoren
mit Quantenpunkten polarisierte Einzelphotonenquellen realisieren [106]. Ist die spektrale
Halbwertsbreite eines Quantenfilms oder Quantenpunktensembles kleiner als die Aufspal-
tung der orthogonal polarisierten Moden, la¨sst sich auf diese Weise auch eine polarisierte
Laserta¨tigkeit erreichen.
Die bisherigen Arbeiten wurden ausschließlich auf GaAs-basierten Proben durchgefu¨hrt. We-
gen der guten Temperaturstabilita¨t der exzitonischen Emission von CdSe-Quantenpunkten mit
nachgewiesener Einzelphotonenemission bei erho¨hten Temperaturen bis hin zu Raumtempe-
ratur [60, 108, 109] bieten sich diese perspektivisch fu¨r eine polarisierte, bei Raumtemperatur
betriebene Einzelphotonenquelle an und sind daher Bestandteil dieses Kapitels.
In diesem Kapitel sollen zuerst Quantenpunkt-Mikrokavita¨ten untersucht werden, welche
trotz ihres nominell zirkularen Querschnitts eine Polarisationsaufspaltung der Fundamen-
talmode zeigen und die Ursache der Aufspaltung gekla¨rt werden.
Im zweiten Abschnitt werden dann elliptische Sa¨ulenresonatoren als eine weitere Mo¨glichkeit
zur Erzeugung einer polarisierten Emission dargestellt. Dabei wird die Abha¨ngigkeit der
Modenaufspaltung von der Elliptizita¨t untersucht, und die Effektivita¨t elliptischer Mikrore-
sonatoren hinsichtlich einer polarisierten Emission ermittelt. Zum besseren Versta¨ndnis der
physikalischen Effekte geschieht dies zuerst an Quantenfilmproben, welche keine intrinsische
Aufspaltung zeigen. Anschließend werden die Ergebnisse unter Beru¨cksichtigung der intrinsi-
schen Aufspaltung auf eine Quantenpunktprobe angewendet und die polarisierte Emission
aus einem einzelnen Quantenpunkt pra¨sentiert.
6.1 Verspannte zirkulare Mikrokavita¨ten
In diesem Abschnitt soll die erstmals von Dr. Joachim Kalden beobachtete Aufhebung der
Polarisationsentartung an zirkularen Quantenpunkt-Sa¨ulenresonatoren systematisch unter-
sucht werden. Dazu werden zuerst die Moden der Sa¨ulenresonatoren und deren Aufspaltung
in orthogonale Polarisationszusta¨nde mit Hilfe von polarisationsabha¨ngigen Photolumines-
zenzuntersuchungen charakterisiert und eine Abha¨ngigkeit der Aufspaltung vom Durchmesser
hergestellt. Eine Reduzierung der Aufspaltung nach einem Ausheizen der Proben la¨sst eine in-
terne Verspannung als mo¨gliche Ursache fu¨r die Aufhebung der Entartung plausibel erscheinen.
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Abschließend werden erste Ergebnisse zur polarisierten Emission aus CdSe-Quantenpunkten
vorgestellt.
Die verwendeten Proben bestehen aus einer einzelnen, von MgS-Barrieren umgebenen
CdSe/ZnSSe-Quantenpunktschicht, welche als aktive Schicht in eine Mikrokavita¨t einge-
bettet wurde (siehe Abschnitt 4.1.1). Durch FIB-Strukturierung wurden Sa¨ulenresonatoren
mit kreisfo¨rmigem Durchmesser im Bereich von 1.39 ➭m bis 4 ➭m aus der planaren Probe
pra¨pariert. Der Versuchsaufbau besteht aus einem ➭PL-Messplatz, bei welchem in den Nach-
weisstrahlengang ein in 1◦-Schritten verstellbarer Polfilter sowie eine λ/2-Verzo¨gerungsplatte
eingesetzt werden (siehe 4.3). Die Verzo¨gerungsplatte wird so eingestellt, dass die vom Pola-
risator transmittierte Polarisationsrichtung des Lichts stets parallel zum Eintrittsspalt des
Spektrometers gedreht wird. Dadurch werden eventuelle verfa¨lschende Einflu¨sse durch eine
Vorzugsrichtung des Gitters innerhalb des Spektrometers auf die Messergebnisse von vorn-
herein ausgeschlossen. Die Anregung erfolgte im Dauerstrichbetrieb eines Ar+-Ionenlasers
mit einer Photonenenergie von 2.71 eV.
6.1.1 Modencharakteristika verspannter zirkularer Mikrokavita¨ten
Zur gezielten Untersuchung von Kopplungspha¨nomenen zwischen der Emission von Quan-
tenpunkten und dem optischen Feld von Mikrokavita¨ten wird in der Regel die Anzahl der
beteiligten Quantenpunkte durch eine Abstimmung der Kavita¨tsresonanz auf die niederenerge-
tische Flanke des Quantenpunktensembles reduziert. Dieses Vorgehen hat zudem den Vorteil,
dass durch eine Temperaturerho¨hung der spektrale Abstand zwischen Kavita¨tsresonanz und
dem Maximum des Quantenpunktensembles verkleinert werden kann, wodurch sich die Anzahl
der in die Moden koppelnden Quantenpunkte erho¨hen la¨sst. Voruntersuchungen an unstruk-
turierten Referenzproben ohne Kavita¨t ergaben fu¨r T=4K na¨herungsweise eine spektrale
Gaußverteilung der Photolumineszenz des Quantenpunktensembles, zentriert bei 2.50 eV mit
einer vollen Breite bei halber Intensita¨t (FWHM) von 50meV [64]. Als niederenergetische
Lage der Kavita¨tsresonanz bei tiefen Temperaturen wurde daher eine Position von etwa
2.20 eV angestrebt.
In Abbildung 6.1 (a) ist das unpolarisiert aufgenommene ➭PL-Spektrum eines zirkularen
Sa¨ulenresonators mit einem Durchmesser von d=3.96 ➭m gezeigt. Aufgrund des vorrangigen
Interesses an der Modenstruktur und nicht an der Quantenpunkt-Lumineszenz wurde die
Messung bei einer Temperatur von T=80K durchgefu¨hrt, bei welcher die Emission der
Quantenpunkte die Modenstruktur ausleuchtet, selbst jedoch nicht mehr als spektral scharfe
Linien in Erscheinung treten. Die fundamentale Mode (FM) sowie viele der ho¨heren Moden
weisen zwei spektral nah beieinander liegende Maxima auf. Der spektrale Bereich um die
Fundamentalmode ist in Abbildung 6.1 (b) fu¨r drei Einstellungen des Polarisators, symbolisch
gekennzeichnet durch die Ausrichtung der Pfeile, vergro¨ßert dargestellt. Fu¨r das obere Spek-
trum wurde der Polarisator derart justiert, dass die bei 2.2199 eV liegende ho¨herenergetischere
Komponente der fundamentalen Mode ihre maximale Intensita¨t erreicht. Das untere Spek-
trum entspricht einer Einstellung des Polarisators orthogonal zur ersten. Wa¨hrend diese
beiden Spektren aus einer einzigen Mode mit Q-Faktoren von jeweils etwa 6530 bestehen,
u¨berlagern sich bei jeder weiteren Polarisatoreinstellung (mittleres Spektrum) die beiden
Einzelspektren zu einem Gesamtspektrum mit einer Aufspaltung von ∆E=440 ➭eV zwischen
den beiden Maxima. Eine Anpassung der Messpunkte durch Lorentzkurven verdeutlicht
diesen Sachverhalt: Im Fall der mittleren Polarisatoreinstellung la¨sst sich die angepasste
Messkurve gut durch die U¨berlagerung der beiden einzelnen Lorentzkurven der oberen bzw.
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Abbildung 6.1: (a) Ohne Polfilter aufgenommenes PL-Spektrum eines runden
Sa¨ulenresonators mit eingebetteten Quantenpunkten und einem Durchmesser von d=3.96 ➭m.
(b) Polarisiert gemessene, vergro¨ßerte Darstellung des markierten Bereichs aus dem Teilbild
(a). Die durchgezogenen Linien stellen an die Messdaten (Quadrate) angepasste Lorentzkur-
ven dar. Die Richtung des Pfeils gibt die Einstellung des Polarisators im Nachweis wieder.
Alle Messungen wurden bei bei T=80K aufgenommen.
unteren Messung (gestrichelte Linien) reproduzieren.
Tra¨gt man die Intensita¨ten der beiden Anteile der fundamentalen Mode in Abha¨ngigkeit von
der Polarisatoreinstellung auf, so erha¨lt man den in Abbildung 6.2 (a) dargestellten Verlauf.
Die Kreise stellen dabei die Intensita¨t der Komponente der fundamentalen Mode bei 2.2194 eV
(FM1) dar, die Quadrate entsprechend die Intensita¨t der Komponente der fundamentalen
Mode bei 2.2199 eV (FM2). Zur Korrektur eventueller Schwankungen in der Ausgangsleis-
tung des Lasers wurde eine konstante Gesamtintensita¨t beider Polarisationskomponenten
angenommen und die Intensita¨ten der beiden Moden entsprechend normiert. Zudem wurde
ein konstanter, durch die niederenergetische Flanke des Quantenpunktensembles bedingter
Hintergrund bei beiden Moden abgezogen. Die Abha¨ngigkeit der PL-Intensita¨t von Mode
FM1 la¨sst sich in guter U¨bereinstimmung mit dem typischen ra¨umlichen Abstrahlverhalten
eines elektromagnetischen Dipols von
I (Φ) = I0 · cos2 (Φ) (6.1)
reproduzieren (durchgezogene Linie), wobei der Winkel Φ die Einstellung des Polarisators
angibt [79]. Fu¨r die Anpassung an die Messdaten wurde nur die Intensita¨t I0 als einziger
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Abbildung 6.2: (a) Intensita¨t von FM1 (Kreise) und FM2 (Quadrate) aus Abbildung 6.1
fu¨r die jeweilige Polarisatoreinstellung (Messpunkte) verglichen mit der theoretisch nach
Formel 6.1 erwarteten winkelabha¨ngigen Intensita¨t eines schwingenden Dipols (durchgezogene
Linien). T=80K. (b) PL-Spektren zweier orthogonal zueinander polarisierter Moden mit den
Emissionslinien mehrerer Quantenpunkte. Je nach spektraler Lage koppeln die Quantenpunkte
bevorzugt an die 0◦ bzw. 90◦ polarisierte Mode und emittieren dementsprechend polarisiert.
Die Messung erfolgte bei T=4K.
freier Parameter variiert. Entsprechendes gilt fu¨r die Messdaten der ho¨herenergetischeren
Mode bei 2.2199 eV mit einem sin2 (Φ)-Verlauf.
Die unterschiedlichen maximalen Intensita¨ten der beiden Polarisationsrichtungen liegen ver-
mutlich in den Quantenpunkten selbst begru¨ndet. Oftmals weisen Quantenpunkte eine
la¨ngliche Form entlang einer bestimmten kristallographischen Achse auf. Diese asymmetri-
sche Form fu¨hrt wiederum zu einer teilweise polarisierten Emission aus den Quantenpunkten
[152, 272]. Da die Probe entlang kristallographischer Vorzugsrichtungen im Kryostaten ein-
gebaut ist, entsprechen die Polarisatoreinstellungen von 0◦ bzw. 90◦ ebenfalls kristallogra-
phischen Vorzugsrichtungen, womit sich eine polarisierte Emission aus den Quantenpunkten
direkt in einer unterschiedlichen Intensita¨t fu¨r die beiden orthogonalen Polarisatoreinstellung
auswirkt. Betrachtet man die polarisiert gemessenen PL-Spektren der Quantenpunkte 1-5
in Abbildung 6.2 (b), so la¨sst sich diese Vermutung besta¨tigen. Die Quantenpunkte 1 und
3 emittieren hauptsa¨chlich 90◦ polarisierte Photonen, obwohl sie nur einem sehr schwachen
Einfluss einer Mode unterliegen. Der Quantenpunkt 5 liegt spektral bereits im Bereich einer 0◦
polarisierten Mode, dennoch weisen die emittierten Photonen die gleiche Intensita¨t fu¨r beide
Polarisationsrichtungen auf. Mit den unpolarisiert emittierenden Quantenpunkten 2 und 4
ergibt sich insgesamt eine sta¨rkere Emission von unter 90◦ polarisierten Photonen, was zu
den unterschiedlichen maximalen Intensita¨ten in Abbildung 6.2 (a) fu¨hrt. Die Schwankungen
der Messwerte um die theoretisch erwartete Kurve sind teilweise auf den spektralen U¨berlapp
der beiden Moden zuru¨ckzufu¨hren, welcher bei einer Anpassung durch zwei Lorentzkurven
zu einem erho¨hten Fehler fu¨hrt.
Betrachtet man die relativen PL-Intensita¨ten, gemessen in den beiden Polarisationsrich-
tungen fu¨r die spektrale Position der fundamentalen Mode FM1, so ergibt sich daraus ein
Polarisationsgrad von P = (I90◦ − I0◦) / (I90◦ + I0◦) = 82% [217].
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Abbildung 6.3: Abha¨ngigkeit der
Aufspaltung der FM vom Durch-
messer der untersuchten zirkularen
Sa¨ulenresonatoren. Das spektrale
Auflo¨sungsvermo¨gen des Spektro-
meters ist als horizontale Linie
eingezeichnet. Der Bereich unter-
halb des Auflo¨sungsvermo¨gens ist
grau schraffiert um die reduzierte
Aussagekraft dieser Messwerte zu ver-
deutlichen. Die Messungen erfolgten
bei T=80K.
Um die Abha¨ngigkeit der Modenaufspaltung vom Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren zu
untersuchen, wurden Mikroresonatoren mit Durchmessern im Bereich von 1.39 ➭m bis 4 ➭m
hergestellt. Alle Sa¨ulenresonatoren weisen innerhalb des Auflo¨sungsvermo¨gens des REM von
±10 nm einen zirkularen Querschnitt auf. In Abbildung 6.3 ist die Energieaufspaltung der
beiden Polarisationskomponenten der Fundamentalmoden fu¨r eine Temperatur von T=80K
gegen den jeweiligen Sa¨ulendurchmesser aufgetragen. Das Auflo¨sungsvermo¨gen des Spektro-
meters von etwa 160 ➭eV ist als schwarzer Trennstrich eingezeichnet, der Bereich unterhalb des
Auflo¨sungsvermo¨gens ist aufgrund der reduzierten Aussagekraft schraffiert. Fu¨r Messpunkte
mit einer spektralen Aufspaltung unterhalb des Auflo¨sungsvermo¨gens lassen sich keine zwei
Maxima in einem einzigen Spektrum mehr erkennen, die Aufspaltung wurde daher u¨ber eine
Verschiebung des Maximums der angepassten Lorentzkurven ermittelt.
Alle untersuchten Sa¨ulenresonatoren zeigen eine Aufspaltung zwischen den beiden orthogona-
len Polarisationsrichtungen. Dabei ist trotz einer recht großen Schwankung der Messwerte ein
Trend zu einer gro¨ßeren Aufspaltung mit zunehmendem Sa¨ulendurchmesser erkennbar. Die
gro¨ßte ermittelte Aufspaltung wurde fu¨r einen Sa¨ulenresonator mit einem Durchmesser von
d=3.96 ➭m erreicht und betra¨gt 440 ➭eV, das entsprechende PL-Spektrum ist in Abbildung
6.1 dargestellt.
Durch die polarisationsaufgelo¨sten Messungen konnten Q-Faktoren von bis zu 7880 erreicht
werden, was die sehr hohe Qualita¨t der in Bremen hergestellten II-VI-Mikrokavita¨ten zeigt.
Erst diese hohe Gu¨te ermo¨glicht die Detektion der geringen spektralen Aufspaltungen der
Moden im Bereich von weniger als hundert Mikroelektronenvolt.
Vom GaAs-Materialsystem ist eine solche Aufspaltung der fundamentalen Mode in unter-
schiedlich polarisierte Komponenten bereits bekannt. Als Ursache wurde jedoch meist ein
leicht elliptischer Querschnitt der Sa¨ulenresonatoren diskutiert [21, 22, 216, 217, 273, 274].
Die sich daraus ergebende energetische Modenaufspaltung ∆E0◦,90◦ der orthogonal zueinander
polarisierten Moden einer Ellipse mit dem La¨ngenunterschied ∆rc der beiden Achsen la¨sst








ermitteln. Hierbei gehen die spektrale Position Ecirc eines vergleichbaren runden
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Abbildung 6.4: REM-Aufnahme der planaren Pro-
benoberfla¨che mit charakteristischen Liniendefekten





in die Berechnung ein.
Berechnet man die zur Aufspaltung der Moden von 440 ➭eV korrespondierende Elliptizita¨t
fu¨r den Sa¨ulenresonator aus Abbildung 6.1, so ergibt sich ein La¨ngenunterschied der beiden
Achsen von 240 nm. Dieser Wert liegt deutlich oberhalb des Auflo¨sungsvermo¨gens des Elek-
tronenmikroskops und wa¨re somit nachweisbar. Eine unbeabsichtigte, herstellungsbedingte
Elliptizita¨t als Ursache der Modenaufspaltung wu¨rde zudem mit zunehmendem Durchmesser
der Strukturen abnehmen [175], was im Gegensatz zu den Beobachtungen aus Abbildung
6.1 steht. Weiterhin ist die Aufhebung der Polarisationsentartung in diesem Umfang nur
fu¨r Quantenpunktproben, nicht jedoch fu¨r Proben mit Quantenfilmen als aktiver Schicht zu
beobachten. All diese Beobachtungen weisen auf eine intrinsische, also in der Probe selbst
begru¨ndete Ursache fu¨r die Modenaufspaltung und nicht auf eine prozessierungsbedingte
Ursache hin.
Erste Belege fu¨r die Vermutung einer intrinsischen Ursache der Modenaufspaltung liefern
REM Bilder der Probenoberfla¨che, auf welchen Liniendefekte entlang einer kristallogra-
phischen Vorzugsrichtung zu erkennen sind (siehe Abbildung 6.4). Diese Liniendefekte
deuten auf eine Verspannung innerhalb der Probe in einer definierten Richtung hin. Diese
Verspannungen ko¨nnen ihrerseits wieder zu einem richtungsabha¨ngigen Brechungsindex
fu¨hren. Als Ursache fu¨r die Verspannungen kommen die CdSe-Quantenpunkte selbst in
Betracht, welche fu¨r eine asymmetrische Form bekannt sind [152]. Diese ko¨nnte zu einer
Verspannung innerhalb des Kristalls und zu unterschiedlichen Brechungsindizes entlang
seiner Hauptachsen fu¨hren. Bei der Strukturierung der planaren Probe in Sa¨ulenresonatoren
ist anzunehmen, dass sich die Verspannungen teilweise abbauen ko¨nnen. Dabei wa¨re die
Relaxation vom Durchmesser abha¨ngig und fu¨r kleinere Durchmesser gro¨ßer. Genau dieses
Verhalten spiegeln die experimentellen Befunde aus Abbildung 6.2 (b) wider, welche somit
die Vermutung der internen Verspannungen als Ursache der Modenaufspaltung unterstu¨tzen.
Eine einfache quantitative Abscha¨tzung soll Aufschluss daru¨ber geben, ob eine verspannungs-
induzierte Brechungsindexa¨nderung die gemessene Modenaufspaltung von bis zu 440 ➭eV
verursachen kann. Hierzu wird aus der Modenaufspaltung des Sa¨ulenresonators mit dem
gro¨ßten Durchmesser (Abbildung 6.1) eine mo¨gliche Verspannung in der planaren Probe
abgescha¨tzt. Im Fall einer vollsta¨ndigen Relaxation der Verspannung bei der Strukturie-
rung der Sa¨ulenresonatoren mit den kleinsten Durchmessern wu¨rde diese Verspannung eine
La¨ngena¨nderung in einer Richtung bewirken, welche je nach Gro¨ße nachweisbar sein sollte. Da
die Quantenpunkte als Grund fu¨r Verspannungen in Betracht kommen, wird bei den folgenden
Betrachtungen von einem Ursprung der Verspannungen in der Kavita¨tsabstandsschicht und
nicht in den DBRs ausgegangen. Aufgrund der Dispersion des Brechungsindex besitzen die
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beiden spektral getrennten Moden FM1 und FM2 einen leicht unterschiedlichen Wert fu¨r den
Brechungsindex. Aus Literaturwerten des Brechungsindex von ZnSSe als Hauptbestandteil
der Kavita¨tsabstandsschicht la¨sst sich den beiden spektralen Positionen der Moden FM1 und
FM2 jeweils ein Brechungsindex zuordnen. Fu¨r einen spektralen Abstand der Moden von
E0◦,90◦ = 440 ➭eV ergibt sich ein Brechungsindexunterschied der beiden Komponenten von
∆n = 0.0002 [76]. Nimmt man eine Verspannung in einer kristallographischen Richtung als
Ursache dieses Brechungsindexunterschiedes an, so la¨sst sich fu¨r die Verspannung nach [275]
einen Wert von etwa 80 kPa bestimmen. Eine Berechnung der La¨ngena¨nderung bei einer
vollsta¨ndigen Relaxation dieser Verspannungen kann mit dem bekannten Elastizita¨tsmodul
fu¨r ZnSSe geschehen [27]. Fu¨r den hier erhaltenen Wert von 80 kPa ergibt sich eine relative
La¨ngena¨nderung von einer Achse des Sa¨ulenresonators von 0.4%. Bei einem angenommenen
Durchmesser der kleinen Sa¨ulenresonatoren von einem Mikrometer entspricht dies lediglich
einem La¨ngenunterschied von 4 nm. Ein solch geringer La¨ngenunterschied ist mit dem REM
nicht nachweisbar.
Vom Wachstum epitaktischer Strukturen ist bekannt, dass sich interne kristalline Ver-
spannungen in einer Probe durch Tempern reduzieren lassen. Im Fall der verspannten
Quantenpunkt-Proben sollte ein Ausheizen folglich die Aufhebung der Polarisationsentartung
der Moden verringern. Aus diesem Grund wurde die Probe fu¨r 10min bei 200 ◦C ausgeheizt.
Zur Vermeidung einer Degradation, welche hauptsa¨chlich durch eine Oxidation der Mg-
Schichten zu erwarten ist, wurde das Ausheizen unter Stickstoff-Atmospha¨re durchgefu¨hrt.
In anschließenden PL-Untersuchungen konnte eine geringfu¨gige Reduzierung der Moden-
aufspaltung fu¨r fast alle Sa¨ulenresonatoren nachgewiesen werden, wobei die Reduzierung
vom Durchmesser der Sa¨ulen abha¨ngt und fu¨r kleinere Durchmesser ausgepra¨gter ist. Dieses
Verhalten la¨sst sich mit dem kleineren Sa¨ulenvolumen bei kleineren Sa¨ulendurchmessern





Die im letzten Abschnitt untersuchte Polarisationsaufspaltung der
fundamentalen Mode resultiert vermutlich aus der induzierten Ver-
spannung wa¨hrend des Wachstums, und ist damit nicht gut reprodu-
zierbar. Zudem ist die maximal erreichte Aufspaltung von 440 ➭eV
fu¨r den technischen Einsatz zu gering. Daher soll in diesem Abschnitt
die gezielte Aufhebung der Polarisationsentartung durch asymme-
trische Sa¨ulenresonatoren untersucht werden, wie sie erstmals von
B. Gayral et al. fu¨r GaAs-basierte Sa¨ulenresonatoren gezeigt wurde
[21] (siehe Kapitel 3.2.3).
Um einen verfa¨lschenden Einfluss durch die verspannungsinduzierte
Aufspaltung zu vermeiden, werden die ersten Untersuchungen zur
Modencharakteristik elliptischer Mikrokavita¨ten an Quantenfilmpro-
ben durchgefu¨hrt, welche nur eine sehr geringe Polarisationsaufspaltung zeigen. Im zweiten
Teil werden die hierbei gewonnenen Erkenntnisse auf die Quantenpunktproben u¨bertragen
und erste Ergebnisse zur polarisierten Emission einzelner Quantenpunkte durch elliptische
Mikrokavita¨ten pra¨sentiert.
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6.2.1 Modencharakteristika elliptischer Quantenfilm-Mikrokavita¨ten
Als verspannungsfreie Quantenfilmproben stehen die in Abschnitt 4.1.1 beschriebenen
VCSEL-Strukturen mit drei ZnSSe-Quantenfilmen, eingebettet in einen Standard-DBR
mit 18.5 unteren und 15 oberen Spiegelpaaren, zur Verfu¨gung. In polarisationsaufgelo¨sten
Messungen an zirkularen Sa¨ulenresonatoren mit Durchmessern im Bereich bis 4 ➭m konnte le-
diglich bei einigen wenigen Strukturen eine Polarisationsaufspaltung der Moden nachgewiesen
werden, welche fu¨r die Fundamentalmode meist im Bereich von wenigen 10 ➭eV liegt. Diese
Modenaufspaltung besitzt keine Abha¨ngigkeit vom Durchmesser und la¨sst sich vermutlich auf
eine geringe, herstellungsbedingte Elliptizita¨t durch den Strukturierungsprozess zuru¨ckfu¨hren.
Dabei befindet sich die Elliptizita¨t der Sa¨ulenresonatoren in einem Rahmen, der mittels
REM nicht nachweisbar ist. Die sehr hohe Qualita¨t der Proben mit Q-Faktoren von bis
zu Q=16 300 erlaubt dabei die Detektion selbst geringster spektraler Vera¨nderungen der
Modenposition.
In Abbildung 6.6 (a) ist das ➭PL-Spektrum eines Sa¨ulenresonators mit elliptischem Quer-
schnitt (Achsenla¨ngen: a = 2.14 ➭m und b = 0.69 ➭m) im spektralen Bereich der fundamenta-
len Mode gezeigt (T=4K). Die gestrichelte Kurve mit einem Maximum bei 2.4714 eV wurde
unter einer Polarisatoreinstellung von 0◦ gemessen, wa¨hrend das durchgezogene Spektrum
orthogonal dazu unter 90◦ aufgenommen wurde und ein Emissionsmaximum bei 2.4760 eV
besitzt.








































Abbildung 6.6: (a) Fundamentale Mode eines Sa¨ulenresonators mit elliptischem Quer-
schnitt (Hauptachsen: a= 2.14 ➭m bzw. b= 0.69 ➭m) gemessen fu¨r Polarisatoreinstellungen
von 0◦ bzw. 90◦. Die beiden unterschiedlich polarisierten Komponenten der FM sind dabei
spektral um 4.5meV voneinander getrennt. (b) Vergleich der gemessenen Intensita¨ten dessel-
ben Sa¨ulenresonators fu¨r Polarisatoreinstellungen von 0◦ bis 180◦ (Datenpunkte) mit dem
theoretisch erwarteten Verlauf (durchgezogene Linie) fu¨r die beiden Komponenten der FM
(Quadrate: FM1 - 0◦ polarisiert, Kreise: FM2 - 90◦ polarisiert). Messung bei T=4K.
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Komponenten ist deutlich erkennbar und la¨sst sich zu ∆E0◦,90◦ ≈ 4.5meV bestimmen. Im
Vergleich zu zirkularen, intrinsisch verspannten Sa¨ulenresonatoren mit a¨hnlichem Durch-
messer ist die Aufspaltung damit in etwa um einen Faktor 20 gro¨ßer. Die Intensita¨ten
der beiden orthogonal zueinander polarisierten Moden sind in Abbildung 6.6 (b) fu¨r Po-
larisatoreinstellungen von 0◦ bis 180◦ aufgetragen. Kreise (Quadrate) entsprechen den
Messpunkten an der spektralen Position von Mode FM1 (FM2), fu¨r beide Moden wurde
ein konstanter Hintergrund abgezogen. Die durchgezogenen Linien stellen eine Anpassung
der Messwerte nach Gleichung 6.1 dar (fu¨r FM2 entsprechend mit sin2 (Φ)), welche den
experimentellen Verlauf sehr gut wiedergeben. Im Gegensatz zur Quantenpunktprobe mit
zirkularen Sa¨ulenresonatoren aus Abbildung 6.2 sind die maximalen Intensita¨ten der beiden
orthogonal zueinander polarisierten Komponenten FM1 und FM2 fast identisch. Dieses
Ergebnis belegt die Vermutung der polarisierten Emission aus den Quantenpunkten im
Fall der zirkularen Sa¨ulenresonatoren aus Abschnitt 6.1. Aufgrund des gro¨ßeren spektralen
Abstandes zwischen den beiden Moden im Vergleich zu den zirkularen Sa¨ulenresonatoren
lassen sich die Messwerte der elliptischen Sa¨ulenresonatoren genauer anpassen. Dies fu¨hrt
zu einer kleineren Abweichung zwischen den gemessenen und berechneten Intensita¨ten fu¨r
die jeweilige Polarisatoreinstellung gegenu¨ber den zirkularen Strukturen in Abbildung 6.2.
Betrachtet man den Polarisationszustand der emittierten Photonen unter Beru¨cksichtigung
des jeweiligen konstanten Hintergrundes, so la¨sst sich fu¨r die spektralen Positionen der beiden
orthogonal polarisierten Moden bei 2.4714 eV bzw. 2.4760 eV jeweils ein Polarisationsgrad
von u¨ber 98% bestimmen.
Zur Untersuchung der Abha¨ngigkeit der Aufspaltung ∆E0◦,90◦ von der Elliptizita¨t
ε =
√
a/b− 1 der Sa¨ulenresonatoren wurden Mikroresonatoren mit unterschiedlichen
Achsenverha¨ltnissen a/b hergestellt. Zur besseren Vergleichbarkeit befinden sich alle Mi-
kroresonatoren auf dem selben Bereich der Probe. In Abbildung 6.7 ist die gemessene
spektrale Aufspaltung der beiden orthogonal zueinander polarisierten Komponenten der
fundamentalen Mode gegen die Elliptizita¨t aufgetragen (Quadrate). Fu¨r den bereits in
Abbildung 6.6 gezeigten Sa¨ulenresonator mit einer Elliptizita¨t von 0.76 ergibt sich die gro¨ßte
Modenaufspaltung von 4.5meV. Mit abnehmender Elliptizita¨t nimmt auch die Modenauf-
spaltung ab. Diese Abnahme ist fu¨r Elliptizita¨ten gro¨ßer als 0.4 wesentlich sta¨rker ausgepra¨gt
als fu¨r Elliptizita¨ten kleiner als 0.4. Fu¨r einen runden Sa¨ulenresonator, entsprechend einer
Elliptizita¨t von 0, ist eine Aufspaltung von 180 ➭eV erkennbar. Diese unerwartet große
Aufspaltung kann entweder, wie bei den Quantenpunktproben, durch eine lokale Verspannung
der planaren Probe an der Stelle des Sa¨ulenresonators verursacht werden, oder aber u¨ber
einen herstellungsbedingten, leicht asymmetrischen Querschnitt, welcher im REM nicht
nachgewiesen werden kann.
Die experimentell erhaltenen Daten lassen sich mit der berechneten Aufspaltung der Moden
nach Gleichung 6.2 vergleichen (Kreise). Erwartungsgema¨ß ergibt die Rechnung fu¨r einen
zirkularen Sa¨ulenresonator keine Aufspaltung der Moden. Wa¨hrend die Messergebnisse mit
den Berechnungen fu¨r eine Elliptizita¨t von 0.38 noch relativ genau u¨bereinstimmen, weichen
sie mit zunehmender Elliptizita¨t sta¨rker voneinander ab. Der Grund fu¨r diese Differenz ist
vermutlich eine Kombination aus zwei unterschiedlichen Effekten. Zum einen wurde Formel
6.2 fu¨r kleine elliptische Abweichungen von zirkularen Sa¨ulenresonatoren entwickelt und wird
folglich mit zunehmender Elliptizita¨t unpra¨ziser. Zum anderen ko¨nnen eventuell in den Pro-
ben vorhandene Verspannungen nach der Prozessierung die Elliptizita¨t der Probe verringern,
so dass die Messwerte fu¨r geringere Elliptizita¨ten als die angegebenen aufgenommen wurden.
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Abbildung 6.7: (a) Auftragung der Aufspaltung der FM in Abha¨ngigkeit von der Elliptizita¨t
der untersuchten Sa¨ulenresonatoren. Die Quadrate stellen experimentelle Messpunkte bei
80K dar, wohingegen die Kreise den nach Formel 6.2 berechneten Werten entsprechen. (b)
Abha¨ngigkeit des Q-Faktors von der Elliptizita¨t der Sa¨ulenresonatoren. Es sind jeweils die
Q-Faktoren der beiden orthogonal zueinander polarisierten Komponenten der fundamentalen
Mode aufgetragen.
Fu¨r einen Einfluss lokaler Verspannungen spricht die fu¨r Quantenfilmproben sehr große
Modenaufspaltung des zirkularen Sa¨ulenresonators (ε = 0) von ∆E0◦,90◦ =180 ➭eV, welcher
direkt neben den elliptischen Sa¨ulenresonatoren prozessiert wurde. Der qualitative Verlauf der
Messdaten kann jedoch durch die Berechnungen gut reproduziert werden. Die experimentelle
Messkurve liefert einen Zusammenhang zwischen Elliptizita¨t und Modenaufspaltung. Damit
ist es mo¨glich, u¨ber die gezielte Wahl der Elliptizita¨t der Mikroresonatoren die Aufspaltung
der Moden je nach Einsatzgebiet vor der Strukturierung festzulegen.
Bei einem Vergleich der in dieser Arbeit erzielten Modenaufspaltungen mit den Ergebnissen
aus der systematischen Studie von B.Gayral et al. muss das unterschiedliche Materialsystem
beru¨cksichtigt werden. Hierfu¨r ist die Definition eines materialunabha¨ngigen Radiusses
r∗ = r
n·λ
hilfreich, welcher den mittleren Radius r =
√
a · b der elliptischen Sa¨ulenresonatoren
[21] in Bezug zur Wellenla¨nge im jeweiligen Halbleitermaterial n · λ setzt. Auf diese Weise
lassen sich die Abmessungen der unterschiedlichen Halbleiter direkt miteinander vergleichen.
Extrapoliert man die Messungen von B.Gayral et al. zu gro¨ßeren Elliptizita¨ten, so la¨sst
sich einer Elliptizita¨t von ε = 0.76 und einer Modenaufspaltung von E0◦,90◦ =4.5meV ein
materialunabha¨ngiger Radius von r∗ = 0.21 zuordnen. Dieser Radius ist um etwa die Ha¨lfte
kleiner als der Radius von r∗ = 0.45 fu¨r dieselbe Elliptizita¨t und Modenaufspaltung im
hier pra¨sentierten ZnSe-Materialsystem. Damit kann fu¨r das II-VI-Materialsystem bereits
bei gro¨ßeren relativen Abmessungen der Strukturen dieselbe Modenaufspaltung wie fu¨r das
GaAs-Materialsystem erreicht werden, was das Potential der ZnSe-basierten Mikrokavita¨ten
fu¨r eine polarisierte Emission verdeutlicht.
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6.2 Elliptische Mikrokavita¨ten
Um die beiden orthogonal zueinander polarisierten Komponenten der Fundamentalmode
spektral voneinander trennen zu ko¨nnen, ist neben der spektralen Modenaufspaltung auch die
Halbwertsbreite der Moden entscheidend. Da die Halbwertsbreite direkt mit dem Q-Faktor
verknu¨pft ist, wird in der Regel dieser zur Charakterisierung der Moden angegeben. Aus
der FWHM der Moden FM1 und FM2 aus Abbildung 6.6 (a) lassen sich fu¨r die beiden
Polarisationsrichtungen Q-Faktoren von Q90◦ =1570 fu¨r FM1 bzw. von Q0◦ =2030 fu¨r FM2
bestimmen. Die abweichenden Q-Faktoren der beiden Polarisationsrichtungen beruhen auf
den unterschiedlichen Feldverteilungen der beiden Moden, welche entlang der langen bzw.
kurzen Achse der Ellipse und damit orthogonal zueinander ausgerichtet sind. Durch die
unterschiedliche Ausrichtung des optischen Feldes ist auch der Einfluss der Rauigkeit der
Seitenwa¨nde, welcher den Q-Faktor reduziert, fu¨r die beiden Moden unterschiedlich. Die
Q-Faktoren der elliptischen Sa¨ulenresonatoren sind deutlich kleiner als die Q-Faktoren von bis
zu 14 000 von zirkularen Sa¨ulenresonatoren mit vergleichbaren Durchmessern. Um die Ursache
der von zirkularen Sa¨ulenresonatoren abweichenden Q-Faktoren zu kla¨ren, sind in Abbildung
6.7 (b) die Q-Faktoren der fu¨r Teilbild (a) prozessierten elliptischen Sa¨ulenresonatoren fu¨r
die beiden Polarisatoreinstellungen von 0◦ (Quadrate) und 90◦ (Kreise) gegen die Elliptizita¨t
der Kavita¨ten aufgetragen. Mit Ausnahme des Sa¨ulenresonators mit einer Elliptizita¨t von
0.48 weist die 0◦ polarisierte Mode stets einen geringfu¨gig ho¨heren Q-Faktor als die 90◦
polarisierte Mode auf. Insgesamt nimmt der Q-Faktor mit zunehmender Elliptizita¨t fu¨r beide
Komponenten deutlich ab. Dieser Trend steht im Gegensatz zu den in [216] gezeigten Ergeb-
nissen, bei welchen mit zunehmender Elliptizita¨t der Q-Faktor einer Polarisationsrichtung
zunahm. Die Ursache liegt vermutlich in der unterschiedlichen Strukturierung der elliptischen
Sa¨ulenresonatoren im Vergleich zu den zirkularen Sa¨ulenresonatoren begru¨ndet. Wegen
der fehlenden Rotationssymmetrie der elliptischen Sa¨ulenresonatoren werden diese bei der
Prozessierung durch eine zeilenweise Strahlfu¨hrung strukturiert, fu¨r welche eine leicht erho¨hte
Rauigkeit der Seitenwa¨nde der Sa¨ulenresonatoren nicht ausgeschlossen werden kann (siehe
Abschnitt 4.2). Eine erho¨hte Rauigkeit der Seitenwa¨nde ha¨tte wiederum versta¨rkte radiale
Streuverluste und damit einen geringeren Q-Faktor zur Folge [175]. Da mit zunehmender
Elliptizita¨t die Intensita¨t des optischen Feldes an den Seitenwa¨nden zunimmt, wu¨rden
sich automatisch auch die radialen Streuverluste versta¨rken und dadurch den Q-Faktor
verringern. Der Einfluss radialer Streuverluste auf den Q-Faktor la¨sst sich nach Formel 2.20
aus Abschnitt 2.3 beschreiben. Diese fu¨r zirkulare Sa¨ulenresonatoren entwickelte Formel
muss fu¨r den Fall elliptischer Sa¨ulenresonatoren leicht modifiziert werden. Hierfu¨r wird der
Streuterm durch 1/Qscatter = κJ
2
0 (ε) ε ersetzt, wobei κ eine Anpassungskonstante und J0
die Besselfunktion darstellen. Eine Anpassung der unter einer Polarisatoreinstellung von 0◦
erhaltenen Q-Faktoren mit dieser Gleichung fu¨r die verschiedenen Elliptizita¨ten ergibt den
in Abbildung 6.7 (b) als durchgezogene Linie gezeigten Verlauf. Die gute U¨bereinstimmung
der Messwerte und der berechneten Anpassung spricht fu¨r die Rauigkeit der Seitenwa¨nde als
alleinige Ursache fu¨r den mit zunehmender Elliptizita¨t abnehmenden Q-Faktor.
6.2.2 Polarisierte Emission einzelner Quantenpunkte
Bei der U¨bertragung der im letzten Abschnitt gewonnen Erkenntnisse u¨ber die Moden-
aufspaltung elliptischer Sa¨ulenresonatoren auf die Quantenpunktproben muss die interne
Verspannung der Quantenpunktproben beachtet werden. Je nach Ausrichtung der Ellipse
relativ zu den auf der Probenoberfla¨che sichtbaren Liniendefekten wirkt die intrinsische
Modenaufspaltung der durch die Elliptizita¨t hervorgerufenen Aufspaltung entgegen oder
87

















2.20 2.22 2.24 2.26












 Pol   0°
 Pol 90°
1 2 3 4
5
T = 80 K(a) (b)
T = 4 K
Abbildung 6.8: (a) PL-Spektren fu¨r zwei identische elliptische Sa¨ulenresonatoren
(a= 4.24 ➭m und b=1.66 ➭m) deren große Achse parallel (gestrichelt) bzw. senkrecht (durch-
gezogen) zu den auf der Probenoberfla¨che sichtbaren Defekten angeordnet ist. Die Messung
erfolgte ohne Polarisator im Nachweisstrahlengang. Im eingesetzten Teilbild ist zur Ver-
anschaulichung eine REM-Aufnahme der Probenoberfla¨che mit der skizzierten Lage der
Ellipsen relativ zu den strukturellen Defekten der Probenoberfla¨che gezeigt (nicht maßstabs-
getreu). Messung bei T=4K. (b) Eingesetztes Bild: Unpolarisiertes PL-Spektrum eines
QD-Sa¨ulenresonators mit elliptischem Querschnitt (a= 3.89 ➭m und b=1.89 ➭m) fu¨r eine
Temperatur von 80K. Hauptbild: Vergro¨ßerte Darstellung des im eingesetzten Bild markierten
Bereiches fu¨r die beiden Polarisationsrichtungen von 0◦ (gestrichelt) und 90◦ (durchgezogen)
und T=4K.
versta¨rkt diese. In Abbildung 6.8 (a) ist exemplarisch das PL-Spektrum zweier identischer
Ellipsen (Hauptachsen a=4.24 ➭m und b=1.66 ➭m) fu¨r eine orthogonale (durchgezogene
Kurve) bzw. parallele (gestrichelte Kurve) Ausrichtung der Ellipse zu den Defekten dargestellt
(siehe eingesetztes REM-Bild). Wa¨hrend das Spektrum fu¨r eine orthogonale Ausrichtung
der Ellipsen zu den Defekten eine deutliche Aufspaltung der fundamentalen Mode von etwa
1meV zeigt, ist fu¨r die parallele Ausrichtung keine Modenaufspaltung auszumachen. Auffa¨llig
ist jedoch die weit gro¨ßere Breite der fundamentalen Mode bei paralleler Ausrichtung im
Vergleich zur senkrechten Ausrichtung. Durch eine polarisationsaufgelo¨ste PL-Messung la¨sst
sich auch fu¨r die parallele Ausrichtung der Ellipse zu den Defektlinien eine Aufspaltung der
Moden von etwa 400 ➭eV nachweisen.
Im eingesetzten Bild in Abbildung 6.8 (b) ist das ohne Polarisator im Nachweis gemessene
PL-Spektrum eines elliptischen Sa¨ulenresonators (Hauptachsen a=3.89 ➭m und b=1.89 ➭m)
gezeigt. Bei einer Probentemperatur von 80K wirken die spektral verbreiterten Emissionsli-
nien der Quantenpunkte als interne Lichtquelle zur Ausleuchtung der Moden. Der markierte
Ausschnitt ist im Hauptbild vergro¨ßert fu¨r die beiden Polarisationsrichtungen von 0◦ und
90◦ und T=4K dargestellt. Bei dieser Temperatur sind die Moden von spektral scharfen
Emissionslinien einzelner CdSe-Quantenpunkte u¨berlagert. Durch die Polarisationsaufspal-
tung ist die Mode bei 2.262 eV nur fu¨r eine Polarisatoreinstellung von 90◦ detektierbar,
wa¨hrend die Mode bei 2.268 eV nur fu¨r 0◦ sichtbar ist. Die stark erho¨hte Auskoppeleffizienz
der Quantenpunkte bei spektralem U¨berlapp mit einer Kavita¨tsmode ist fu¨r beide Pola-





















































Abbildung 6.9: (a) Spektrale Abha¨ngigkeit der Emission des markierten Quantenpunktes
aus Abbildung 6.8 (b) sowie der beiden unterliegenden und orthogonal zueinander polarisierten
Moden von der Temperatur. Der Verlauf der Quantenpunktemission wurde nach Varshni mit
E0=2.2553, α = (3.7± 0.4) ·10−4 eV/K und β = (250± 4)K angepasst. (b) Polarisationsgrad
der Quantenpunktemission in Abha¨ngigkeit von der spektralen Lage der Emission relativ zu
den beiden orthogonal polarisierten Moden.
Bereich von 2.260 eV bis 2.262 eV hauptsa¨chlich in die 90◦ polarisierte Mode, wa¨hrend die
0◦ polarisierte Emission stark unterdru¨ckt ist. Entsprechend ist im Bereich von 2.267 eV
bis 2.272 eV die Quantenpunkt-Emission unter 0◦ gegenu¨ber der Emission unter 90◦ stark
erho¨ht. Quantenpunkte, welche spektral in keine der beiden Moden emittieren, z. B. die
Quantenpunkte 2 - 4 in Abbildung 6.8 (b), besitzen eine leicht sta¨rkere Emission unter 90◦.
Diese schwache Polarisation ist vermutlich auf eine asymmetrische Form der Quantenpunkte
zuru¨ckzufu¨hren [152, 272]. Somit fu¨hrt die Polarisationsaufspaltung der Moden zusammen mit
der erho¨hten Auskoppeleffizienz eines Quantenpunktes bei Resonanz mit einer Kavita¨tsmode
zur Detektion einer polarisierten Quantenpunktemission.
Die Auskoppeleffizienz der Quantenpunktemission aus dem Resonator kann durch eine
Vera¨nderung des spektralen U¨berlapps zwischen Quantenpunktemission und Kavita¨tsmode be-
einflusst werden [77]. Eine einfache und nicht-permanente Methode hierzu ist die Vera¨nderung
der Probentemperatur, durch welche sich die relative spektrale Lage der Quantenpunkt-
emission zur Kavita¨tsmode vera¨ndern la¨sst (siehe Abschnitt 2.4.1). Der bei 2.55 eV (80K)
emittierende und durch einen Pfeil markierte Quantenpunkt des eingesetzten Spektrums aus
Abbildung 6.8 (b) bietet sich aufgrund der Temperaturstabilita¨t der Quantenpunkt-Emission
fu¨r eine solche Studie an. In Abbildung 6.9 (a) ist dessen Emissionsenergie sowie die spek-
trale Lage der beiden unterliegenden und orthogonal zueinander polarisierten Moden in
Abha¨ngigkeit von der Temperatur in einem Bereich von 10K bis 50K gezeigt. Die auf der
Verringerung der Bandlu¨cke basierende Abnahme der Emissionsenergie des Quantenpunktes
wurde nach Varshni angepasst (Gleichung 2.3). Die raschere Abnahme der Emissionsener-
gie des Quantenpunktes mit der Temperatur im Vergleich zur Verschiebung der spektralen
Position der Moden fu¨hrt zu einer Resonanz von Quantenpunktemission und 0◦ bzw. 90◦
polarisierter Mode bei einer Temperatur von etwa 27.5K respektive 50K. Da der detek-
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tierte Polarisationsgrad der Quantenpunktemission von der Polarisation der Mode abha¨ngt,
in welche der Quantenpunkt hauptsa¨chlich emittiert, sollte sich der Polarisationsgrad mit
der Temperatur ebenfalls a¨ndern. In Abbildung 6.9 (b) ist daher der Polarisationsgrad der
detektierten Quantenpunktemission in Abha¨ngigkeit von der relativen spektralen Lage der
Quantenpunktemission zu den orthogonal polarisierten Moden aufgetragen. Die Abszisse
gibt die spektrale Differenz zwischen der Emissionsenergie des Quantenpunktes und dem
Maximum der unter 90◦ polarisierten Mode an. Bei einem Energieunterschied von 0meV wird
der Großteil der Emission in die 90◦ polarisierte Mode eingekoppelt und entsprechend ein
Polarisationsgrad von -0.61 erreicht. Bei zunehmender spektraler Abweichung von der Lage
der 90◦ polarisierten Mode koppelt der Quantenpunkt immer sta¨rker an die 0◦ polarisierte
Mode, und entsprechend nimmt der Polarisationsgrad der Emission ab. Ab einer Abweichung
von etwa 1.1meV ist die Ankopplung an die 0◦ polarisierte Mode sta¨rker als an die 90◦
polarisierte Mode. Ab diesem Wert wird die Emission zunehmend in die 0◦ polarisierte Mode
eingekoppelt, bis sie im Fall der Resonanz bei etwa 1.6meV den maximalen Polarisationsgrad
von +0.6 erreicht. Auf diese Weise kann durch eine reversible Vera¨nderung der Temperatur
der Polarisationsgrad der emittierten Photonen eines Quantenpunktes zwischen 61% unter
90◦ polarisiert und 60% unter 0◦ polarisiert eingestellt werden.
Mit diesem Verfahren der Temperaturabstimmung wurde auch die Emissionsenergie des
spektral bei 2.2614 eV (fu¨r T=4K) emittierenden Quantenpunktes aus dem Hauptbild
von Abbildung 6.8 (b) relativ zur unterliegenden Kavita¨tsmode verschoben. Aus den im
eingesetzten Bild von Abbildung 6.10 aufgetragenen Temperaturabha¨ngigkeiten der Quanten-
punktemission sowie der spektralen Lage der Kavita¨tsmode ergibt sich fu¨r die Resonanz eine
Temperatur von etwa 15K, bei welcher der maximale Polarisationsgrad zu erwarten ist. Die ex-
perimentell ermittelte Verschiebung der Quantenpunktemission mit der Temperatur la¨sst sich
recht gut durch eine Anpassung nach Varshni mit den Parametern α = (3.4±0.4) ·10−4 eV/K,
β = (253± 5)K und der Bandlu¨cke bei 0K von E0=2.2614 eV wiedergeben. Im Hauptbild
von Abbildung 6.10 sind die beiden unter 0◦ (gestrichelt) und 90◦ (durchgezogene Linie)
ermittelten Photolumineszenzspektren aufgetragen. Zur Verdeutlichung der Lage der Moden
wurde dem unter 90◦ erhaltenen Spektrum ein spektral angepasstes, bei 80K aufgenommenes,
Spektrum (gepunktet) u¨berlagert. Die Auskoppeleffizienz des Quantenpunktes ist erwartungs-
gema¨ß fu¨r die 90◦ polarisierte Mode deutlich sta¨rker als fu¨r die 0◦ polarisierte Komponente.
Aus den Intensita¨ten ergibt sich unter Beru¨cksichtigung des jeweiligen konstanten Hinter-
grundes ein Polarisationsgrad von u¨ber 85%.
Fu¨r das GaAs-Materialsystem konnte mit elliptischen Sa¨ulenresonatoren durch eine tempe-
raturabha¨ngige Abstimmung der Quantenpunktemission auf die spektrale Lage orthogonal
polarisierter Moden der Polarisationsgrad ebenfalls vera¨ndert werden. Dabei wurden etwas
ho¨here Werte von +70% bis - 95% erreicht, zwischen welchen sich der Polarisationsgrad frei
einstellen la¨sst [22]. Der maximal erreichte Polarisationsgrad liegt mit 95% [217, 276] nur
geringfu¨gig u¨ber dem in dieser Arbeit erreichten Polarisationsgrad. Bei diesem Vergleich muss
jedoch beachtet werden, dass die Arbeiten auf dem GaAs-Materialsystem an Mikroresonato-
ren mit Q-Faktoren von u¨ber 10 000 publiziert wurden, wa¨hrend fu¨r die hier untersuchten
ho¨heren Moden Q-Faktoren von etwa 1 380 vorlagen. Durch die ho¨heren Q-Faktoren lagen die
beiden unterschiedlich polarisierten Moden spektral wesentlich na¨her beieinander, wodurch





























Abbildung 6.10: Eingesetztes Bild: Temperaturabha¨ngigkeit der Emission eines Quanten-
punktes (Quadrate) sowie der spektralen Lage des Maximums einer ho¨heren Kavita¨tsmode
(Kreise). Großes Bild: PL-Spektren des entsprechenden QDs fu¨r die beiden Polarisations-
richtungen von 0◦ (gestrichelt) und 90◦ (durchgezogen) fu¨r T=15K. Zur Verdeutlichung der
Lage der Kavita¨tsmoden wurde der 90◦ polarisierten Messung bei 15K (durchgezogene Linie)
eine, spektral verschobene, Messung bei 80K (gepunktete Linie, ebenfalls 90◦ polarisiert)
u¨berlagert.
Insgesamt konnten auf dem II-VI-Materialsystem mit einem deutlich schlechteren optischen
Einschluss der untersuchten Moden vergleichbare Ergebnisse erzielt werden wie auf dem
GaAs-System. Durch eine Verbesserung der Probenstrukturierung sollten die fu¨r zirkulare
Quantenpunkt-Sa¨ulenresonatoren bereits nachgewiesenen Q-Faktoren von 7 880 auch fu¨r
elliptische Sa¨ulenresonatoren realisierbar sein. Insbesondere unter Beachtung der ho¨heren
Temperaturstabilita¨t der exzitonischen Emission von CdSe-Quantenpunkten erscheinen diese
gegenu¨ber dem GaAs-Materialsystem fu¨r einen kommerziellen Einsatz bei erho¨hten Tempe-
raturen u¨berlegen.
6.3 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurden zwei verschiedene Methoden zur Erzeugung einer polarisierten
Emission aus Mikrokavita¨ten aufgezeigt.
Im ersten Teil konnte an zirkularen Sa¨ulenresonatoren eine Aufhebung der Polarisations-
entartung der Fundamentalmode gezeigt werden. Dabei wurde eine spektrale Aufspaltung
zwischen den beiden orthogonal zueinander polarisierten Komponenten von bis zu 440 ➭eV
gemessen, welche zu einem Polarisationsgrad von 82% fu¨r das an der spektralen Position
der Moden emittierte Licht fu¨hrten. Liniendefekte in der Probenoberfla¨che, die Zunahme
der Aufspaltung mit zunehmendem Durchmesser sowie eine Reduzierung der Aufspaltung
durch Tempern deuten auf eine interne Verspannung als Ursache der Aufspaltung hin, was
sich durch theoretische U¨berlegungen schlu¨ssig belegen la¨sst.
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Als weitere Methode zur Erzeugung einer polarisierten Emission aus Mikrokavita¨ten wurden
im zweiten Abschnitt Sa¨ulenresonatoren mit elliptischem Querschnitt pra¨sentiert. Fu¨r einen
Quantenfilm-Sa¨ulenresonator konnte bei einer Elliptizita¨t von 0.76 eine maximale Modenauf-
spaltung von 4.5meV erreicht werden, welche zu einem Polarisationsgrad von u¨ber 98% fu¨r
die beiden orthogonal zueinander polarisierten Komponenten der Fundamentalmode fu¨hrte.
Fu¨r Quantenpunktproben konnte durch die Ankopplung der Quantenpunktemission an eine
polarisierte Mode Photonen der entsprechenden Polarisationsrichtung effizienter aus dem
Resonator ausgekoppelt werden als orthogonal polarisierte Photonen. Dies fu¨hrt zu einer
polarisierten Quantenpunktemission aus elliptischen Sa¨ulenresonatoren. Mittels des spektra-
len Verschiebens der Emission eines einzelnen Quantenpunktes durch orthogonal zueinander
polarisierte Moden konnte der Polarisationsgrad u¨ber einen Bereich von - 61% bis + 60%
variiert werden. Fu¨r einen weiteren Quantenpunkt konnte bei spektraler Resonanz von Quan-
tenpunktemission und Kavita¨tsmode ein maximaler Polarisationsgrad von u¨ber 85% ermittelt
werden.
Zusammenfassend konnte in diesem Kapitel das Potential von CdSe-Quantenpunkten zur
Erzeugung einer polarisierten Emission eines einzelnen Quantenpunktes mit einstellbarem
Polarisationsgrad gezeigt werden. Insbesondere wegen der nachgewiesenen hohen Tempera-
turstabilita¨t der exzitonischen Emission aus CdSe-Quantenpunkten sind die hier gezeigten
Ergebnisse ein wichtiger Schritt auf dem Weg zu effizienten Einzelphotonenquellen bei Raum-
temperatur mit einem einstellbaren Polarisationsgrad.
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Im letzten Kapitel wurden freistehende zirkulare und elliptische Sa¨ulenresonatoren unter-
sucht, die fu¨r sich als isoliertes System betrachtet wurden. Verbindet man zwei dieser
Sa¨ulenresonatoren durch einen Steg aus Halbleitermaterial, so wird dadurch eine Wech-
selwirkung zwischen den optischen Feldern der einzelnen Sa¨ulenresonatoren ermo¨glicht. Eine
solche Kopplung von zwei Kavita¨ten ist insbesondere hinsichtlich der Wechselwirkung von
zwei einzelnen Quantenpunkten, welche in den jeweiligen Kavita¨ten denkbar sind, sehr in-
teressant. Durch eine u¨ber die gesamte Struktur delokalisierte optische Mode stu¨nden die
beiden Quantenpunkte in Wechselwirkung miteinander. Ein individueller Ausleseprozess
der Quantenpunkte wa¨re hingegen u¨ber Moden, welche ra¨umlich nur in einem der beiden
Sa¨ulenresonatoren lokalisiert sind, mo¨glich. Zusammen mit der im letzten Kapitel beschrie-
benen polarisierten Emission aus Mikrokavita¨ten stellt eine solche, im Idealfall schaltbare,
Wechselwirkung zwischen zwei ra¨umlich um einige Mikrometer voneinander entfernten Quan-
tenpunkten eine wichtige Grundlage fu¨r Experimente der Quanteninformationsverarbeitung
dar.
In diesem Kapitel wird die interne Verteilung des optischen Feldes in gekoppelten Mi-
kroresonatoren analysiert und dessen Abha¨ngigkeit von der Kopplungssta¨rke der beiden
Sa¨ulenresonatoren gekla¨rt. Experimentell zuga¨nglich ist die optische Modenverteilung in den
Mikroresonatoren u¨ber eine Messung der Abstrahlung im Fernfeld (siehe Abschnitt 4.3.1).
Die Charakterisierung der Modenverteilung geschieht sowohl fu¨r symmetrische Strukturen,
bei welchen beide Sa¨ulenresonatoren den gleichen Durchmesser besitzen, wie auch fu¨r asym-
metrische Strukturen mit unterschiedlichen Durchmessern der beiden Sa¨ulenresonatoren.
Fu¨r einen sehr kurzen und breiten Verbindungssteg besitzen diese gekoppelten Kavita¨ten
eine A¨hnlichkeit zu den in Abschnitt 6.2 diskutierten elliptischen Sa¨ulenresonatoren, weshalb
im zweiten Abschnitt die interne optische Feldverteilung in elliptischen Mikrokavita¨ten unter-
sucht und der Modenverteilung der gekoppelten Sa¨ulenresonatoren gegenu¨ber gestellt wird.
Die in diesem Kapitel enthaltenen Simulationen der Intensita¨tsverteilung des optischen Feldes
in den Mikrokavita¨ten wurden unter Benutzung des MPB-Paketes [259] von Dr. K. Sebald
angefertigt.
7.1 Photonische Moleku¨le
Die Bezeichnung “photonisches Moleku¨l” fu¨r zwei gekoppelte Mikrosa¨ulenresonatoren
geht auf die erste Herstellung und Charakterisierung solcher Systeme durch M. Bayer
et al. auf dem GaAs-Materialsystem zuru¨ck und spiegelt die Analogie zur Bildung eines
zweiatomigen Moleku¨ls wider [220]. Abbildung 7.1 zeigt eine REM-Aufnahme eines in die-
sem Abschnitt untersuchten photonischen Moleku¨ls mit identischen Sa¨ulenresonatoren
von jeweils 2.79 ➭m Durchmesser und einem Abstand der Sa¨ulenmittelpunkte von
CC=2.6 ➭m (engl.: center-to-center distance, CC). Da das optische Feld in den
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Abbildung 7.1:
Photonisches Moleku¨l.
Sa¨ulenresonatoren im Gegensatz zum Analogon der Atome in
allen drei Raumrichtungen eingeschlossen ist, muss fu¨r eine ef-
fektive Kopplung der beiden Sa¨ulenresonatoren miteinander ein
Verbindungssteg aus Halbleitermaterial zwischen den beiden Re-
sonatoren vorliegen. Falls der Abstand der Mittelpunkte der
beiden zirkularen Sa¨ulenresonatoren voneinander kleiner ist als
die Summe beider Radien, ist diese Verbindung automatisch
durch den geometrischen U¨berlapp der Kavita¨ten gegeben.
Die im Abschnitt 3.2.4 beschriebenen bisherigen Arbeiten zu
gekoppelten Sa¨ulenresonatoren und insbesondere photonischen
Moleku¨len wurden allesamt an GaAs-basierten Proben durch-
gefu¨hrt, welche als Einzelphotonenquellen bei erho¨hten Temperaturen nicht geeignet sind.
Fu¨r das II-VI-Materialsystem, welches wegen seiner hohen Exzitonenbindungsenergie fu¨r
Einzelphotonenemission bei erho¨hten Temperaturen vorteilhaft ist, liegen bisher keinerlei
Untersuchungen zu gekoppelten Mikrokavita¨ten vor. Daher soll in diesem Abschnitt gekla¨rt
werden, inwieweit sich die auf dem GaAs-System erzielten Ergebnisse auf ZnSe-basierten
Mikrokavita¨ten u¨bertragen lassen.
Alle photonischen Moleku¨le in dieser Arbeit wurden mit Hilfe fokussierter Ionenstrahlen
aus einer planaren VCSEL-Struktur prozessiert, welche als aktives Material eine Schicht aus
CdSe/ZnSSe-Quantenpunkten entha¨lt. Die Anregung fu¨r die Messung der PL-Spektren wie
auch fu¨r die Fernfeld-Aufnahmen erfolgte, sofern nicht anders angegeben, stets in der Mitte
des photonischen Moleku¨ls mit einer Photonenenergie von 2.71 eV im Dauerstrichbetrieb.
7.1.1 Symmetrische photonische Moleku¨le
Besitzen die beiden Sa¨ulenresonatoren denselben Durchmesser, so ist wegen der geometrischen
Symmetrie der Kavita¨t eine sowohl entlang wie auch senkrecht zum Verbindungssteg symme-
trische Verteilung des optischen Feldes zu erwarten. In Abbildung 7.2 ist das PL-Spektrum
eines symmetrischen photonischen Moleku¨ls (a) zusammen mit der experimentell ermittelten
(b) und der berechneten (c) Modenverteilung abgebildet (d= 2.8 ➭m, CC=1.9➭m, T=30K).
Die Zuordnung der Modenverteilung zum PL-Spektrum erfolgt u¨ber die entsprechenden
ro¨mischen Zahlen. Bei der Feldverteilung steht die Farbe Rot fu¨r eine hohe Intensita¨t, Blau
fu¨r keine Intensita¨t. Die Abstufung erfolgt auf einer logarithmischen Skala, die Intensita¨ten
verschiedener Moden sind untereinander nicht vergleichbar.
Die fundamentale Mode besteht aus zwei Komponenten, welche einen spektralen Abstand von
1.8meV besitzen. Aufgrund der zeilenweisen Strahlfu¨hrung wa¨hrend der FIB-Strukturierung
und der damit zu erwartenden gro¨ßeren Rauigkeit der Seitenfla¨chen erreicht der optische
Einschluss mit einem Q-Faktor von Q=1 450 nicht die Gu¨te der zirkularen Sa¨ulenresonatoren
mit Q-Faktoren von 14 000 fu¨r vergleichbare Durchmesser.
Durch die Kopplung der beiden Sa¨ulenresonatoren ergeben sich Intensita¨tsverteilungen des
optischen Feldes, die von den Intensita¨tsverteilungen isolierter Sa¨ulenresonatoren (siehe Ab-
schnitt 3.2.1) deutlich abweichen. Die niederenergetische Komponente der fundamentalen
Mode (I) bei 2.224 eV besitzt ein Intensita¨tsmaximum in der Mitte des photonischen Moleku¨ls
und ist damit als einzige Mode auf einen relativ kleinen Bereich lokalisiert. Wa¨hrend die
ho¨herenergetische Komponente der fundamentalen Mode (II) mit zwei Maxima des optischen
Feldes noch eine relativ einfach Struktur aufweist, wird die Feldverteilung der ho¨heren Moden
zunehmend komplexer. So besitzen die Moden III und V drei bzw. vier Feldmaxima entlang
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Abbildung 7.2: (a) Berechnete transversal elektromagnetische und (b) experimentell be-
stimmte ra¨umliche Intensita¨tsverteilung der im Spektrum entsprechend gekennzeichneten Mo-
den. (c) Bei T=30K aufgenommenes PL-Spektrum eines photonischen Moleku¨ls (d= 2.8 ➭m
CC=1.9 ➭m). Alle Messungen erfolgten ohne Polarisator im Nachweisstrahlengang.
der Moleku¨lachse, die Mode IV weist jeweils zwei Feldmaxima parallel bzw. senkrecht zur
Moleku¨lachse auf. Die beiden ho¨chsten dargestellten Moden VI und VII haben ebenfalls
eine senkrecht zur Verbindung der beiden Sa¨ulenresonatoren ausgerichtete Komponente des
optischen Feldes. Mit steigender Komplexita¨t der Moden vergro¨ßert sich auch deren ra¨umliche
Ausdehnung, so dass sich die ho¨heren Moden u¨ber das gesamte photonische Moleku¨l erstre-
cken und als delokalisiert bezeichnet werden ko¨nnen.
Die vergleichenden theoretischen Berechnungen wurden unter Verwendung der Simulations-
software MPB erstellt [259]. Die Simulationen besta¨tigen die experimentell erhaltene optische
Fernfeldverteilung des photonischen Moleku¨ls und stimmen sowohl in der Anzahl der Inten-
sita¨tsmaxima wie auch fu¨r deren ra¨umliche Lage mit den experimentellen Ergebnissen der
Fernfeldmessungen u¨berein. Allein im Fall von Mode VII weicht die experimentell erhaltene
optische Feldverteilung deutlich von der berechneten ab. Die Ursache ist in der spektralen
U¨berlagerung zweier Moden zu suchen. Hierbei wird die eigentliche Mode, wie sie die Be-
rechnung aufzeigt, in horizontaler Richtung spektral von einer zweiten Mode u¨berlagert. Die
U¨berlagerung verschiedener Moden ist auch aus dem PL-Spektrum in Abbildung 7.2 (c) zu
sehen. An der spektralen Position von Mode VII existieren mehrere, schwach ausgepra¨gte
Moden, welche sich spektral u¨berlappen.
Fu¨r die Erstellung der Simulation wurde das photonische Moleku¨l als senkrecht zur Mo-
leku¨lebene unendlich ausgedehnter Wellenleiter betrachtet (siehe Abschnitt 4.4). Diese Be-
trachtungsweise erlaubt eine verha¨ltnisma¨ßig einfache Berechnung der internen Feldverteilung.
Da jedoch keine Informationen u¨ber den Einschluss senkrecht zur Moleku¨lachse in die Be-
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Abbildung 7.3: Elektronendichteverteilung eines zweiatomigen Moleku¨ls. Die Fla¨chen wur-
den fu¨r eine Aufenthaltswahrscheinlichkeit von |Ψ|2 = 10−4 erstellt, die Farben rot und
blau stehen fu¨r die unterschiedlichen Phasen des Feldes. Bindende (a) und antibindende (b)
σ-Zusta¨nde, bindende (c) und antibindende (d) p-Zusta¨nde in der σ-Konfiguration sowie
bindende (e) und antibindende (f) p-Zusta¨nde in der π-Konfiguration. Berechnungen mittels
Orbital Viewer [277].
rechnung eingehen, ermo¨glicht diese Methode keine Angaben zur spektralen Position der
jeweiligen Moden der Simulation.
Diese optische Feldverteilung photonischer Moleku¨le wurde von Bayer et al. in Analogie
zur Elektronendichteverteilung eines zweiatomigen Moleku¨ls diskutiert [220]. Bei einer ge-
genseitigen Anna¨herung zweier isolierter Atome fu¨hrt die Zunahme der Wechselwirkung zu
einer Aufspaltung der Energieniveaus der isolierten Atome in bindende und antibindende Mo-
leku¨lorbitale. Einige ausgewa¨hlte Moleku¨lorbitale eines solchen zweiatomigen Moleku¨ls sind
in Abbildung 7.3 dargestellt. Die Berechnung der Orbitale erfolgte mit dem frei verfu¨gbaren
Programm Orbital Viewer von David Manthey, welches die Moleku¨lorbitale mit dem Ver-
fahren der Linearkombination von Atomorbitalen bestimmt [277]. Im Fall der photonischen
Moleku¨le entsprechen die beiden Sa¨ulenresonatoren den Atomen des wasserstoffartigen Mo-
leku¨ls. Die Wechselwirkung der optischen Felder wird durch die Verbindung zwischen den
Sa¨ulenresonatoren gewa¨hrleistet. Durch einen Vergleich der experimentell erhaltenen und be-
rechneten ra¨umlichen Modenverteilung der photonischen Moleku¨le mit den in Abbildung 7.3
dargestellten Elektronendichteverteilungen des zweiatomigen Moleku¨ls lassen sich den optisch-
en Moden entsprechende Moleku¨lorbitale zuordnen. Das sich aus den s-Zusta¨nden bildende
bindende σ-Orbital (1σ) eines zweiatomigen Moleku¨ls besitzt eine gewisse Aufenthaltswahr-
scheinlichkeit der Elektronen zwischen den beiden Atomen (Abb. 7.3 (a)). Diesem Zustand
entspricht die erste Mode (I) in Abbildung 7.2. Dem antibindenden σ∗-Moleku¨lorbital der
s-Zusta¨nde mit zwei nahe beieinander liegenden Maxima (1σ∗) entspricht die zweite Mode (II).
Weiterhin ko¨nnen die symmetrischen Moleku¨lorbitale des p-Zustandes in der σ-Konfiguration





















Abbildung 7.4: (a) PL-Spektren von photonischen Moleku¨len mit identischen Durchmessern
der einzelnen Sa¨ulenresonatoren und unterschiedlichem CC-Abstand im Vergleich zu einem
Spektrum eines runden Sa¨ulenresonators. Alle Messungen wurden bei T=4K aufgenom-
men. Die gestrichelten Linien fu¨hren das Auge. (b) Skizzen der photonischen Moleku¨le mit
unterschiedlichem CC-Abstand (nicht maßstabsgetreu).
in der π-Konfiguration den Moden IV (2π) und VI (2π∗) zugeordnet werden. Fu¨r ho¨here opti-
sche Moden (nicht gezeigt) sind Anzeichen fu¨r eine Entsprechung zu den d-Moleku¨lorbitalen
zu finden.
Um den Einfluss der Kopplungssta¨rke auf die spektrale Lage der Moden zu untersuchen, wur-
den mehrere photonische Moleku¨le mit identischem Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren von
2.8 ➭m, jedoch unterschiedlichem CC-Abstand hergestellt. Im Fall des gro¨ßten CC-Abstandes
von 3.5 ➭m sind die beiden Sa¨ulenresonatoren durch einen Steg der La¨nge 930 nm und einer
Breite von etwa 710 nm auf Ho¨he der Kavita¨tsabstandsschicht miteinander verbunden. Fu¨r
alle kleineren CC-Absta¨nde besteht die Verbindung aus dem geometrischen U¨berlapp der
zirkularen Sa¨ulenresonatoren. Die PL-Spektren von vier dieser photonischen Moleku¨le mit
unterschiedlichem CC-Abstand sind in Abbildung 7.4 (a) vergleichend dem Spektrum eines
runden Sa¨ulenresonators mit einem Durchmesser von 2.75 ➭m gegenu¨ber gestellt (T=4K).
Vergleicht man die Spektren der verschiedenen photonischen Moleku¨le miteinander, so stellt
man mit abnehmendem CC-Abstand eine spektrale Aufspaltung der fundamentalen Mode
in zwei Komponenten fest. Diese spektrale Aufspaltung nimmt dabei von einer anna¨hernd
kompletten U¨berlagerung bei einem CC-Abstand von 3.5 ➭m u¨ber eine Aufspaltung von
0.5meV bei 2.6 ➭m bis hin zur maximalen Aufspaltung von 1.8meV fu¨r einen CC-Abstand
von 1.9 ➭m zu. Fu¨r noch kleinere CC-Absta¨nde, welche experimentell nicht realisiert wur-
den, wird eine weitere Zunahme der Modenaufspaltung erwartet. Im Grenzfall CC → 0
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existieren schließlich keine zwei getrennten Sa¨ulenresonatoren mehr und die Kopplung bricht
zusammen, womit sich erneut die bekannte Modenstruktur des zirkularen Sa¨ulenresonators
ergibt. Fu¨r den gro¨ßten CC-Abstand von 3.5 ➭m a¨hnelt das PL-Spektrum sehr stark dem
eines freistehenden Sa¨ulenresonators mit vergleichbarem Durchmesser. Der einzelne zirku-
lare Sa¨ulenresonator kann in diesem Bild als Bestandteil eines photonischen Moleku¨ls mit
unendlichem CC-Abstand angesehen werden, bei welchem folglich keine Kopplung zwischen
den beiden einzelnen Sa¨ulenresonatoren mehr stattfindet. Eine a¨hnliche Aufspaltung in zwei
Komponenten bei Zunahme der Kopplung zwischen den Sa¨ulenresonatoren kann auch fu¨r
die erste ho¨here Mode beobachtet werden. Hierbei geschieht die Zuordnung der jeweiligen
Moden auf Basis der ra¨umlichen Intensita¨tsverteilung des optischen Feldes aus den Fernfeld-
aufnahmen. Der spektrale Verlauf der Moden in Abha¨ngigkeit vom CC-Abstand ist fu¨r die
fundamentale sowie die na¨chst ho¨heren Moden in Abbildung 7.4 (a) durch entsprechende
gestrichelte Linien gekennzeichnet.
Da aufgrund der geometrischen Asymmetrie der photonischen Moleku¨le eine Polarisations-
aufspaltung der Moden nicht ausgeschlossen werden kann, wurden die PL-Spektren aus
Abbildung 7.4 (a) zusa¨tzlich polarisationsaufgelo¨st aufgenommen. Diese Messungen zeigen
nur eine geringe Aufhebung der Polarisationsentartung der einzelnen Moden von maximal
etwa 400 ➭eV. Zudem a¨ndert sich dieser Wert fu¨r die Polarisationsaufspaltung der Moden
nur unwesentlich mit dem CC-Abstand der beiden Sa¨ulenresonatoren. Die Ursache dieser
Polarisationsaufspaltung ist vermutlich eine Kombination aus der intrinsischen Aufspal-
tung der Quantenpunkt-Proben, fu¨r welche in Abschnitt 6.1 fu¨r vergleichbare zirkulare
Sa¨ulenresonatoren Aufspaltungen von etwa 210 ➭eV nachgewiesen wurden (siehe Abschnitt
6.1), und der asymmetrischen Struktur der photonischen Moleku¨le (vgl. Abschnitt 6.2). Da-
mit ist die maximale Polarisationsaufspaltung bei den photonischen Moleku¨len wesentlich
geringer als bei Sa¨ulenresonatoren mit elliptischem Querschnitt, fu¨r welche eine Polarisati-
onsaufspaltung von bis zu 4.5meV erreicht werden konnte (fu¨r ε = 0.76 siehe Abschnitt 6.2).
Betrachtet man jedoch elliptische Sa¨ulenresonatoren mit a¨hnlichen Abmessungen wie die hier
vorliegenden photonischen Moleku¨le, so weisen diese ebenfalls Polarisationsaufspaltungen im
Bereich von etwa 400 ➭eV auf (fu¨r ε = 0.38 in Abbildung 6.7).
Die hier beobachtete spektrale Aufspaltung der fundamentalen Mode photonischer Mo-
leku¨le steht in U¨bereinstimmung mit Ergebnissen, bei welchen fu¨r gekoppelte GaAs-basierte
Sa¨ulenresonatoren mit quadratischem Querschnitt ebenfalls eine Zunahme der Modenaufspal-
tung bei Zunahme der Kopplungssta¨rke festgestellt werden konnte [212, 220]. Die Variation
der Kopplungssta¨rke geschah dabei sowohl u¨ber eine Variation der Stegbreite bei festem CC-
Abstand wie auch u¨ber eine Variation des CC-Abstands bei fester Stegbreite. In beiden Fa¨llen
konnte eine zunehmende Aufspaltung der fundamentalen Mode mit ansteigender Kopplungs-
sta¨rke beobachtet werden. Auch fu¨r Systeme aus gekoppelten Defekten in GaAs-basierten
photonischen Kristallen konnte eine entsprechende Abha¨ngigkeit der Modenaufspaltung vom
CC-Abstand festgestellt werden [230].
Zur Untersuchung der Abha¨ngigkeit der relativen Intensita¨ten der einzelnen Moden vom
exakten Anregungsort auf dem photonischen Moleku¨l wurde ein photonisches Moleku¨l mit
einem Sa¨ulendurchmesser von d=2.24 ➭m und einem CC-Abstand von 1.6 ➭m strukturiert.
In Abbildung 7.5 (a) sind die entsprechenden PL-Spektren fu¨r eine Anregung in der Mitte
zwischen den beiden Sa¨ulenresonatoren (durchgezogene Linie) sowie fu¨r eine Anregung im
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Abbildung 7.5: (a) PL-Spektren eines photonischen Moleku¨ls mit identischen
Sa¨ulendurchmessern (d=2.24 ➭m und CC-Abstand 1.6➭m) bei Anregung in der Mitte des
Moleku¨ls (durchgezogene Linie) und bei Anregung in einem der beiden Sa¨ulenresonatoren (ge-
strichelte Linie). (b) Experimentell bestimmte Kopplungssta¨rke zwischen der aufgespaltenen
Fundamentalmode (I-II, Quadrate) und der ersten ho¨heren Mode (III-V, Kreise).
Zentrum eines Sa¨ulenresonators (gestrichelte Linie) aufgetragen1. Fu¨r den Q-Faktor der Mode
FM1 ergibt sich ein Wert von 5 500. Vergleicht man die beiden fu¨r unterschiedliche Anre-
gungspositionen erhaltenen Spektren miteinander, so stellt man einen deutlichen Unterschied
in der Intensita¨t der beiden Komponenten FM1 bei 2.206 eV und FM2 bei 2.210 eV der
Fundamentalmode fest. Bei einer Anregung in der Mitte des photonischen Moleku¨ls ist die
Intensita¨t von Mode FM1 um einen Faktor von 2.3 gro¨ßer als die Intensita¨t von Mode FM2.
Fu¨r eine Anregung im Zentrum eines der Sa¨ulenresonatoren verha¨lt es sich genau entgegen
gesetzt, hier ist die Intensita¨t der Mode FM2 um einen Faktor 3.9 gro¨ßer als die Intensita¨t
der Mode FM1. Auf die ho¨heren Moden wirkt sich eine Vera¨nderung der Anregungsposition
nur unwesentlich aus, ihre Intensita¨ten unterscheiden sich fu¨r die Mode bei 2.2145 eV nur um
einen Faktor von 1.1 und sind fu¨r die Mode bei 2.221 eV nahezu identisch.
Diese Abha¨ngigkeit der Intensita¨t der fundamentalen Moden vom Anregungsort auf dem
photonischen Moleku¨l la¨sst sich mit Hilfe der optischen Modenstruktur erkla¨ren. Betrachtet
man die zu den jeweiligen Moden korrespondierende optische Feldverteilung innerhalb des
photonischen Moleku¨ls aus Abbildung 7.2, so fa¨llt die gegensa¨tzliche Feldverteilung der Moden
FM1 und FM2 auf. Wa¨hrend Mode FM1 ein Intensita¨tsmaximum in der Mitte des photoni-
schen Moleku¨ls aufweist, besitzt die Mode FM2 gerade dort ein Minimum der Intensita¨t des
optischen Feldes. Regt man das photonische Moleku¨l in dessen Mitte an, so wird dort folglich
die meiste Energie absorbiert. Die anschließende Emission aus der Mitte des photonischen
Moleku¨ls koppelt bevorzugt in Moden, welche an dieser Stelle ein Intensita¨tsmaximum des
optischen Feldes aufweisen. Diese Anforderung wird von Mode FM1 erfu¨llt, jedoch nicht
von Mode FM2. Folglich wird der Hauptteil der Energie in Mode FM1 eingekoppelt. Bei
einer Anregung im Zentrum eines Sa¨ulenresonators gilt Entsprechendes fu¨r die Mode FM2.
1 Die leicht abweichende Energie der Mode FM1 im Vergleich zu bisherigen Messungen liegt im unterschied-
lichen Probenbereich, in welchem das verkleinerte photonische Moleku¨l strukturiert wurde, begru¨ndet.
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Aufgrund der ra¨umlichen Ausdehnung des zur Anregung verwendeten Laserstrahls wird
jedoch stets eine gewisse Fla¨che angeregt, so dass die Emission teilweise in beide Moden
einkoppelt. Da die ho¨heren Moden u¨ber das gesamte photonische Moleku¨l delokalisiert sind,
fu¨hrt hier eine Vera¨nderung der Anregungsposition nur zu einer unwesentlichen A¨nderung
der Photolumineszenzintensita¨t.
Diese Methode ermo¨glicht prinzipiell eine Charakterisierung der optischen Modenstruktur
einer Mikrokavita¨t allein durch Messung der relativen Intensita¨tsverteilung der Moden fu¨r ver-
schiedene Anregungsorte auf der Mikrokavita¨t. So untersuchten Karl et al. auf diese Weise die
Modenstruktur eines photonischen Moleku¨ls mit unterschiedlich großen Sa¨ulendurchmessern
[225, 226].
Das photonische Moleku¨l aus Abbildung 7.5 weist mit einem Sa¨ulendurchmesser von
d=2.24 ➭m und einem CC-Abstand von CC=1.6 ➭m das selbe Verha¨ltnis CC
d
= 0.7 auf
wie das photonische Moleku¨l mit der sta¨rksten Kopplung aus Abbildung 7.4 (CC-Abstand
1.9 ➭m). Daher la¨sst sich durch ein Vergleich der PL-Spektren dieser beiden photonischen
Moleku¨le mit identischem CC
d
-Verha¨ltnis, aber unterschiedlicher Gro¨ße die Auswirkung ei-
nes sta¨rkeren optischen Einschlusses auf das Modenspektrum untersuchen. Wa¨hrend beim
gro¨ßeren photonischen Moleku¨l aus Abbildung 7.4 die Aufspaltung der fundamentalen Mo-
den 1.8meV betra¨gt, weist sie fu¨r das kleinere photonische Moleku¨l einen deutlich gro¨ßeren
Wert von 4.3meV auf. Diese versta¨rkte Aufspaltung kann durch den sta¨rkeren optischen
Einschluss bei kleinerem Sa¨ulendurchmesser erkla¨rt werden. Der kleinere Durchmesser fu¨hrt
zu einer gro¨ßeren optischen Feldsta¨rke am Verbindungspunkt der beiden Sa¨ulen und damit
zu einer sta¨rkeren Kopplung, welche ihrerseits wiederum zu einer sta¨rkeren Aufspaltung der
Fundamentalmode fu¨hrt.
Die Sta¨rke der Kopplung und damit die Aufspaltung der Fundamentalmode ha¨ngt folglich
nicht nur vom Verha¨ltnis aus CC-Abstand und Sa¨ulendurchmesser der gekoppelten Kavita¨ten
und der Breite des Verbindungsstegs, sondern auch wesentlich von den absoluten Abmessun-
gen des photonischen Moleku¨ls ab.
Die Kopplung von zwei Kavita¨ten miteinander la¨sst sich ganz allgemein auch als Kopp-
lung von zwei harmonischen Oszillatoren darstellen, welche in unserem Fall die optischen
Moden in den jeweiligen Sa¨ulenresonatoren repra¨sentieren. Die photonische Aufspaltung
der gekoppelten Moden einer Kavita¨t kann durch ∆E =
√
δ2 + 4g2 beschrieben werden,
wobei δ der Energieunterschied zwischen den optischen Moden der jeweils ungekoppelten
Sa¨ulenresonatoren und g die Kopplungssta¨rke der Moden darstellen [230, 278]. Unter Annah-
me fast identischer Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren und folglich eines vernachla¨ssigbaren
Energieunterschiedes der optischen Moden der isolierten Kavita¨ten (δ ≈ 0) la¨sst sich g aus der
Energieaufspaltung der Moden bei gekoppelten Resonatoren berechnen. In Abbildung 7.5 (b)
ist die Kopplungskonstante in Abha¨ngigkeit vom CC-Abstand der photonischen Moleku¨le
aufgetragen. Erwartungsgema¨ß nimmt die Kopplungssta¨rke fu¨r die fundamentale Mode mit
zunehmendem Abstand von 0.9meV (CC=1.9 ➭m) auf 0.26meV (CC=3.5 ➭m) ab. Fu¨r die
ho¨heren Moden III und V aus Abbildung 7.4 ist die Kopplungskonstante etwa um einen
Faktor drei gro¨ßer. Dies ist vermutlich auf die gro¨ßere ra¨umliche Ausdehnung der ho¨heren
optischen Moden und einem damit verbundenen gro¨ßeren U¨berlapp der optischen Felder
der beiden Sa¨ulenresonatoren zuru¨ckzufu¨hren. Als Folge ist ab einem CC-Abstand von etwa
2.8 ➭m fu¨r die Moden I-II keine Aufspaltung mehr zu erkennen, wohingegen die Moden III-V
selbst bei einem CC-Abstand von 3.5 ➭m noch eine geringe Aufspaltung aufweisen.
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Ein interessantes Anwendungsgebiet fu¨r solche photonischen Moleku¨le stellt die effiziente
Erzeugung von verschra¨nkten Photonen dar [212]. Da der Durchmesser und der Abstand der
Sa¨ulenresonatoren unabha¨ngig voneinander einstellbar sind, ist es mo¨glich gleichzeitig den
exzitonischen wie auch den biexzitonischen Zerfall in Resonanz mit einer Kavita¨tsmode zu
bringen und somit unter Ausnutzung des Purcell-Effektes die Auskoppeleffizienz deutlich zu
erho¨hen.
7.2 Elliptische Sa¨ulenresonatoren
Fu¨r photonische Moleku¨le mit einem verha¨ltnisma¨ßig geringen CC-Abstand zwischen den
beiden Sa¨ulenresonatoren (z. B. CC=1.9 ➭m in Abbildung 7.4 (b)) ist eine geometrische
A¨hnlichkeit mit den in Abschnitt 6.2 diskutierten elliptischen Mikrokavita¨ten vorhanden.
Zwar weisen die photonischen Moleku¨le im Gegensatz zu den elliptischen Sa¨ulenresonatoren
fu¨r jeden CC-Abstand stets eine Taille in der Mitte des Moleku¨ls auf, doch ist diese bei
einem kleinem Abstand zwischen den Sa¨ulenresonatoren nur noch schwach ausgepra¨gt. Da
gerade die Moleku¨le mit dem geringsten CC-Abstand die sta¨rkste Kopplung aufweisen, soll
in diesem Abschnitt untersucht werden, inwieweit elliptische Sa¨ulenresonatoren ebenfalls als
System aus gekoppelten Kavita¨ten betrachtet werden ko¨nnen.
Hierzu wurden die Quantenfilm-Sa¨ulenresonatoren mit elliptischem Querschnitt aus Abschnitt
6.2 hinsichtlich der internen optischen Feldverteilung untersucht. Diese experimentellen Ergeb-
nissen werden erneut mit Simulationen der Modenstruktur verglichen. In Abbildung 7.6 (c) ist
das PL-Spektrum eines elliptischen Sa¨ulenresonators zu sehen (Hauptachsen a=2.04 ➭m und
b=3.88➭m, T=4K). Wegen der aus Abschnitt 6.2 bekannten Aufhebung der Polarisations-
entartung der fundamentalen Mode wurde die Messung unter einer Polarisatoreinstellung
von 90◦ aufgenommen. Aus der spektralen Breite von 0.32meV der Fundamentalmode bei
2.488 eV ergibt sich fu¨r selbige ein Q-Faktor von Q90◦ =7900.
Fu¨r die sieben niederenergetischsten Moden ist die ebenfalls unter einer Polarisatoreinstel-
lung von 90◦gemessene optische Fernfeldverteilung (b) gezeigt, und der aus der Simulation
erhaltenen Modenverteilung (a) gegenu¨ber gestellt. Wa¨hrend die Fundamentalmode ein Feld-
maximum in der Mitte des elliptischen Sa¨ulenresonators besitzt, sind die ho¨heren Moden
bevorzugt entlang der la¨ngeren Achse der Ellipse ausgerichtet und weisen mit zunehmender
Energie eine gro¨ßere Anzahl an Intensita¨tsmaxima auf. Die einzelnen Moden lassen sich dabei
durch die Anzahl der Maxima entlang der beiden Hauptachsen der Ellipse charakterisieren.
Sind die Feldmaxima einer Mode hauptsa¨chlich entlang der ku¨rzeren Hauptachse ausgerichtet,
so wird diese Mode bei zunehmender Elliptizita¨t durch den sta¨rkeren optischen Einschluss
entlang der kleineren Hauptachse spektral deutlich zu ho¨heren Energien verschoben. Fu¨r eine
entlang der la¨ngeren Hauptachse ausgerichtete Mode wird hingegen der optische Einschluss
mit zunehmender Elliptizita¨t schwa¨cher, so dass diese Mode zu kleineren Energien verschoben
wird. Insgesamt fu¨hrt dies zu einer stark von der Elliptizita¨t abha¨ngigen spektralen Reihen-
folge der Moden. Dieser Zusammenhang zwischen der spektralen Verschiebung einer Mode
bei A¨nderung der Elliptizita¨t und deren Ausrichtung entlang der Hauptachsen konnte von
Daraei et al. fu¨r das GaAs-Materialsystem sowohl experimentell wie auch durch Simulationen
nachgewiesen werden [22].
Vergleicht man die interne optische Feldverteilung der Moden des elliptischen Sa¨ulenresonators
aus Abbildung 7.6 mit den entsprechenden optischen Feldverteilungen des photonischen Mo-
leku¨ls aus Abbildung 7.2, ist eine A¨hnlichkeit deutlich erkennbar. Dementsprechend ko¨nnen
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Abbildung 7.6: Berechnete transversal elektromagnetische Feldverteilung (a) und experi-
mentell bestimmte zweidimensionale ra¨umliche Intensita¨tsverteilung (b) fu¨r die sieben niede-
renergetischsten Moden eines elliptischen Sa¨ulenresonators (Hauptachsen a=2.04 ➭m und
b=3.88➭m). Die ro¨mischen Ziffern entsprechend den Moden aus dem PL-Spektrum in (c).
Alle Daten sind unter einer Polarisatoreinstellung von 90◦gemessen. T=4K.
den optischen Moden des elliptischen Sa¨ulenresonators ebenfalls Zusta¨nde eines zweiatomi-
gen Moleku¨ls zugeordnet werden. Die Moden I und II ko¨nnen erneut mit den bindenden
und antibindenden σ-Orbitale der s-Zusta¨nde verbunden werden, wohingegen die Moden III
und V (IV und VI) den symmetrischen bzw. antisymmetrischen σ-Orbitalen (π-Orbitalen)
der p-Zusta¨nde entsprechen. Diese Analogie zwischen den Moleku¨lorbitalen eines zweiato-
migen Moleku¨ls und den optischen Moden eines elliptischen Sa¨ulenresonators zeigt, dass
elliptische Sa¨ulenresonatoren ebenfalls als gekoppeltes System zweier Mikrokavita¨ten beschrie-
ben werden ko¨nnen. Im Vergleich zu den photonischen Moleku¨len besitzen die elliptischen
Sa¨ulenresonatoren jedoch zusa¨tzlich den in Kapitel 6.2 beschriebenen Vorteil eines diskreten
Polarisationszustandes der Moden.
Als solch ein gekoppeltes System la¨sst sich fu¨r die Ellipsen ebenfalls die Kopplungskonstante
bestimmen. Diese wird, in Analogie zum Vorgehen bei den photonischen Moleku¨len, unter
Annahme einer vernachla¨ssigbaren Verstimmung δ der ungekoppelten Resonatoren aus der
spektralen Modenaufspaltung ermittelt. Fu¨r den in Abbildung 7.6 gezeigten elliptischen
Sa¨ulenresonator ergibt sich auf diese Weise eine Kopplungskonstante von 1.75meV. Damit ist
die Kopplung bei den elliptischen Sa¨ulenresonatoren in etwa doppelt so stark wie die Kopp-
lungskonstante von 0.9meV eines photonischen Moleku¨ls mit vergleichbaren Abmessungen
(siehe Abbildung 7.5). Diese gro¨ßere Kopplungskonstante der elliptischen Sa¨ulenresonatoren
kann durch die bekannte Abha¨ngigkeit der Kopplungssta¨rke von der Breite des Verbindungs-
stegs erkla¨rt werden [220]. Da bei den elliptischen Sa¨ulenresonatoren im Vergleich zu den
photonischen Moleku¨len der Verbindungssteg wesentlich breiter ist, ist auch die Kopplung
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der beiden Resonatormoden deutlich sta¨rker ausgepra¨gt. Dies fu¨hrt direkt zu einer sta¨rkeren
spektralen Aufspaltung der optischen Moden.
7.3 Asymmetrische photonische Moleku¨le
Wie im ersten Abschnitt gezeigt werden konnte, weisen die optischen Moden bei photonischen
Moleku¨len mit identischen Sa¨ulenresonatoren eine symmetrische Modenverteilung auf. Abge-
sehen von der niederenergetischen Komponente der Fundamentalmode, welche in der Mitte
der Struktur lokalisiert ist, sind alle weiteren Moden u¨ber die gesamte Kavita¨t delokalisiert.
Fu¨r eine Anwendung der photonischen Moleku¨le zur Kopplung von zwei Quantenpunkten
in den Zentren der beiden Sa¨ulenresonatoren sind jedoch sowohl u¨ber das photonische Mo-
leku¨l delokalisierte Moden wie auch in den einzelnen Sa¨ulenresonatoren lokalisierte Moden
notwendig. Die Moden mit Maxima des optischen Feldes in den Sa¨ulenresonatoren wu¨rden
ein gezieltes Adressieren der einzelnen Quantenpunkte ermo¨glichen. Um solche lokalisierten
optischen Moden zu erhalten, mu¨ssen asymmetrische photonische Moleku¨le hergestellt wer-
den. Eine Mo¨glichkeit ist die Verwendung von zwei Sa¨ulenresonatoren mit unterschiedlichen
Durchmessern [226]. Ein erster experimenteller Nachweis fu¨r lokalisierte optische Moden in
asymmetrischen photonischen Moleku¨len mit unterschiedlichen Durchmessern der beiden
Sa¨ulenresonatoren konnte fu¨r das GaAs-Materialsystem von Karl et al. erbracht werden
[225]. Hierbei wurde die Intensita¨tsverteilung des optischen Feldes entlang der Moleku¨lachse
fu¨r eine Anregung im Zentrum des großen sowie kleinen Sa¨ulenresonators untersucht. Es
wurden jedoch keine experimentellen Versuche unternommen, die exakte zweidimensionale
Modenstruktur zu kla¨ren.
Daher sollen in diesem Abschnitt, basierend auf dem II-VI-Materialsystem, photonische
Moleku¨le mit unterschiedlich großen Durchmessern der beiden Sa¨ulenresonatoren hinsichtlich
ihrer ra¨umlichen internen optischen Modenverteilung untersucht werden. Die Herstellung der
photonischen Moleku¨le erfolgte analog zu denjenigen mit identischen Sa¨ulenresonatoren aus
derselben Quantenpunkt-Probe. Die geringfu¨gige Abweichung bei der spektralen Position der
Grundmode ist auf ein Variation in der Dicke der Kavita¨tsabstandsschicht u¨ber die Probe
zuru¨ckzufu¨hren.
In Abbildung 7.7 (b) sind die PL-Spektren eines photonischen Moleku¨ls (d1=3.68 ➭m und
d2=2.05➭m) fu¨r eine Anregung im Zentrum des großen Sa¨ulenresonators (durchgezogene
Linie) und des kleinen Sa¨ulenresonators (gestrichelte Linie) aufgetragen. Um eine genu¨gend
starke Kopplung zwischen den beiden Sa¨ulenresonatoren zu gewa¨hrleisten, wurde fu¨r den
Verbindungssteg eine Breite von etwa 1.72 ➭m und eine La¨nge von 0.96 ➭m gewa¨hlt. Eine
REM-Aufnahme der Struktur ist im eingesetzten Bild zu sehen. In Abbildung 7.7 (a) ist fu¨r
einige ausgewa¨hlte Moden die experimentell erhaltene Fernfeldverteilung bei einer Anregung
auf dem Verbindungssteg des photonischen Moleku¨ls gezeigt. Die Ausrichtung des photoni-
schen Moleku¨ls ist schematisch und nicht maßstabsgetreu am linken Rand skizziert.
Betrachtet man das optische Fernfeld der Moden, so sind sowohl Moden mit einer symme-
trischen Intensita¨tsverteilung (Moden III + VI) wie auch Moden mit einer asymmetrischen
Verteilung des optischen Feldes (Moden II + V) zu erkennen. Als einzige Mode besitzt
die Fundamentalmode eine starke ra¨umliche Lokalisierung der Feldintensita¨t. Die Mode II
weist hingegen eine stark asymmetrische Intensita¨tsverteilung mit einer wesentlich ho¨heren
Intensita¨t im oberen Bereich auf. Bei bekannter Ausrichtung des photonischen Moleku¨ls ent-
sprechend der Skizze am linken Bildrand von Abbildung 7.7 (a) la¨sst sich aus der vergro¨ßerten
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T = 4 K
Abbildung 7.7: (a) Schematische Darstellung des photonischen Moleku¨ls (links) und gemes-
sene Feldverteilung der im Spektrum entsprechend beschrifteten Moden fu¨r das im eingesetzten
REM-Bild in (b) gezeigte photonische Moleku¨l mit unterschiedlichen Durchmessern der beiden
Sa¨ulenresonatoren. (b) PL-Spektren des photonischen Moleku¨ls fu¨r eine Anregung im Zentrum
des gro¨ßeren (durchgezogene Linie) sowie kleineren (gestrichelte Linie) Sa¨ulenresonators. Die
beiden Anregungspositionen sind in der schematischen Darstellung in Teilbild (a) verdeutlicht.
Gegenu¨berstellung der Moden I und II in Abbildung 7.8 eine Zuordnung der ra¨umlichen
Positionen der Moden zu den beiden Sa¨ulenresonatoren treffen. Die fundamentale Mode
besitzt ihr Intensita¨tsmaximum des optischen Feldes im Bereich des Sa¨ulenresonators mit
dem gro¨ßeren Durchmesser, die erste ho¨here Mode im Bereich des kleineren Sa¨ulenresonators.
Der optische Einschluss des kleineren Sa¨ulenresonators ist jedoch nicht ausreichend, um die
Mode II komplett auf diesen zu beschra¨nken. Dies hat zur Folge, dass sich etwa 25% der
Gesamtintensita¨t im Bereich des Verbindungsstegs befinden und sich dadurch die experimen-
tell bestimmte Fernfeldverteilung ergibt. Dennoch kann diese Mode in guter Na¨herung als
auf den kleinen Sa¨ulenresonator lokalisiert betrachtet werden. Die ho¨heren Moden (III + VI
sowie im Fernfeld nicht gezeigt die Moden VII - X) weisen im Gegensatz dazu eine u¨ber das
gesamte Moleku¨l delokalisierte Intensita¨tsverteilung auf. Insgesamt existieren somit in einem
photonischen Moleku¨l sowohl in den einzelnen Sa¨ulenresonatoren lokalisierte wie auch u¨ber
das gesamte Moleku¨l delokalisierte Moden.
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I II
Abbildung 7.8: Vergro¨ßerte und vergleichende Darstellung der Fern-
feldverteilung der Mode I (linkes Teilbild) und Mode II (rechtes Teilbild)
aus Abbildung 7.7.
Eine Besta¨tigung dieser aus dem Fernfeld bestimmten internen Verteilung des optischen
Feldes kann durch ortsaufgelo¨ste PL-Messungen erbracht werden. Wie bereits in Abschnitt
7.1.1 erla¨utert, werden diejenigen Moden bevorzugt angeregt, welche am Ort der Anregung
ein Maximum des optischen Feldes aufweisen. Bei einer Anregung im Zentrum des gro¨ßeren
Sa¨ulenresonators (durchgezogene Linie) wird folglich Mode I versta¨rkt angeregt und besitzt
in Abbildung 7.7 (b) entsprechend die ho¨chste PL-Intensita¨t. Entsprechendes gilt fu¨r eine
Anregung im Zentrum des kleineren Sa¨ulenresonators (gestrichelte Linie) und Mode II. Fu¨r
die ho¨heren Moden ist aufgrund ihrer Delokalisierung u¨ber das gesamte photonische Moleku¨l
nur eine geringe A¨nderung der PL-Intensita¨t mit dem Anregungsort zu erkennen. Eine Aus-
nahme hiervon bilden die Mode V, fu¨r welche das Fernfeldspektrum eine starke Lokalisierung
im gro¨ßeren Sa¨ulenresonator aufzeigt. In U¨bereinstimmung hiermit ist diese Mode auch nur
bei einer Anregung im gro¨ßeren Sa¨ulenresonator merklich ausgepra¨gt. Fu¨r eine Anregung
im kleineren Sa¨ulenresonator ist sie nur als schwache Schulter auf der ho¨herenergetischeren
Flanke der Mode IV zu erkennen. Mode IV (im Fernfeld nicht gezeigt) weist im Gegensatz
dazu eine ho¨here Feldverteilung im kleineren Sa¨ulenresonator auf und zeigt entsprechend fu¨r
eine Anregung auf diesem die ho¨chste Intensita¨t.
Ein Anwendungsgebiet dieser asymmetrischen photonischen Moleku¨le ko¨nnte, wie bereits
erwa¨hnt, in der schaltbaren Kopplung zweier ra¨umlich um einige Mikrometer voneinander ge-
trennten Quantenpunkte liegen. Ausgangspunkt hierzu ist ein photonisches Moleku¨l, welches
zwei Quantenpunkte QD1 und QD2 mit den Emissionsenergien EQD1 und EQD2 im Zentrum
des großen bzw. kleinen Sa¨ulenresonators besitzt. Ein solches photonisches Moleku¨l ist in
Abbildung 7.9 (a) skizziert. Das Modenspektrum eines solchen asymmetrischen photonischen
Moleku¨ls entspricht qualitativ dem in Abbildung 7.7 gezeigten. Durch eine geeignete Wahl
der Sa¨ulendurchmesser la¨sst sich erreichen, dass die spektrale Lage von Mode I der Emis-
sionsenergie EQD1 des Quantenpunktes im großen Sa¨ulenresonator entspricht [211–213]. Im
ersten Schritt in Abbildung 7.9 wird der Quantenpunkt QD1 resonant durch einen Laser
angeregt. Da die Mode I im großen Sa¨ulenresonator lokalisiert ist, kann dieser Quanten-
punkt nicht mit QD2 in Wechselwirkung treten. Der Quantenpunkt QD2 verbleibt ohne
a¨ußere Anregung in seinem Grundzustand. Sollen die beiden Quantenpunkte miteinander
in Wechselwirkung treten, so kann dies aufgrund der ra¨umlichen Entfernung von mehreren
Mikrometern nur durch eine delokalisierte optische Mode geschehen. Hierzu wird im zweiten
Schritt die Emissionsenergie EQD1 von Quantenpunkt QD1, z. B. durch die A¨nderung einer
a¨ußeren Spannung (siehe Quantum Confined Stark Effekt in Abschnitt 2.1.2), in Resonanz
mit Mode III gebracht. Da diese Mode u¨ber das gesamte photonische Moleku¨l delokalisiert
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Abbildung 7.9: Mo¨glichkeit zur schaltbaren Kopplung zweier ra¨umlich getrennter Quanten-
punkte u¨ber delokalisierte Moden. Die schwarzen Kreise stehen fu¨r die Quantenpunkte, die
roten Kreise fu¨r die Feldmaxima der optischen Moden aus Abbildung 7.7.
ist, ko¨nnen die beiden Quantenpunkte QD1 und QD2 u¨ber das optische Feld miteinander in
Wechselwirkung treten. Auf diese Weise kann Energie von QD1 auf QD2 u¨bertragen werden,
so dass sich QD1 im Grund- und QD2 in einem angeregten Zustand befinden. Wird die
Wechselwirkung anschließend wieder abgeschaltet, so verbleiben die beiden Quantenpunkte
ohne Wechselwirkung miteinander in ihren Zusta¨nden. Das Auslesen der Information aus
Quantenpunkt QD2 ist am effizientesten, wenn dieser in Resonanz zu Mode II ist. Da diese
Mode im kleineren Sa¨ulenresonator lokalisiert ist, besteht keine Wechselwirkung mit QD1.
Auf die hier beschriebene Weise ist durch ein asymmetrisches photonisches Moleku¨l eine
schaltbare Wechselwirkung zwischen zwei ra¨umlich getrennten Quantenpunkten denkbar.
Insgesamt konnte in diesem Abschnitt erstmalig die interne Modenverteilung von asymmetri-
schen photonischen Moleku¨len ra¨umlich aufgelo¨st dargestellt werden. Somit stellen die hier
vorgestellten Ergebnisse einen wichtigen Schritt auf dem Weg zu einer schaltbaren Kopplung
zwischen zwei ra¨umlich getrennten Quantenpunkten dar.
7.4 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurde die interne Verteilung des optischen Feldes in Systemen aus gekop-
pelten Sa¨ulenresonatoren in Abha¨ngigkeit von Geometrie und Kopplungssta¨rke untersucht.
Fu¨r ein symmetrisches photonisches Moleku¨l konnte die Aufspaltung der Moden der einzelnen
Sa¨ulenresonatoren und die Entwicklung neuer optischer Zusta¨nde beobachtet werden. Der Mo-
denverteilung konnten dabei, in Analogie zur Elektronendichteverteilung eines zweiatomigen
Moleku¨ls, bindende und antibindende Zusta¨nde zugeordnet werden. Fu¨r die Kopplungssta¨rke
wurde zusa¨tzlich zu der aus dem GaAs-System bekannten Abha¨ngigkeit vom Verha¨ltnis CC
d
bei identischem Verha¨ltnis erstmalig noch eine Abha¨ngigkeit von der absoluten Gro¨ße der
Struktur nachgewiesen. U¨ber eine alternative Betrachtung als System aus zwei gekoppelten
Oszillatoren konnte eine Kopplungskonstante von maximal 2.6meV fu¨r das photonische
Moleku¨l mit dem geringsten CC-Abstand bestimmt werden.
Im zweiten Abschnitt wurde die Modenverteilung eines elliptischen Sa¨ulenresonators unter-
sucht. Dabei wurden elliptische Sa¨ulenresonatoren erstmalig als gekoppeltes System zweier
Sa¨ulenresonatoren mit einem, im Vergleich zu den photonischen Moleku¨len, breiten und
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kurzen Verbindungssteg aufgefasst. Dies ermo¨glichte die interne Modenverteilung ebenfalls in
Analogie zu einem zweiatomigen Moleku¨l zu betrachten und den optischen Zusta¨nden analoge
Zusta¨nde der Elektronendichteverteilung zuzuordnen. Im Gegensatz zu den photonischen
Moleku¨len weisen die elliptischen Sa¨ulenresonatoren jedoch eine wesentlich sta¨rkere Kopplung
mit einer etwa doppelt so großen Kopplungskonstanten und zudem noch die in Kapitel 6.2
diskutierte Polarisationsaufspaltung auf.
Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wurde erstmalig eine ra¨umlich aufgelo¨ste Darstellung
der Modenverteilung in asymmetrischen photonischen Moleku¨len erreicht und dadurch die
Koexistenz von lokalisierten und delokalisierten optischen Moden in einer einzigen Mikroka-
vita¨t gezeigt. Die Ergebnisse aus den Fernfeldmessungen konnten dabei durch den Vergleich
der Intensita¨ten verschiedener Moden aus ortsabha¨ngigen PL-Messungen besta¨tigt werden.
Dieser Nachweis der Koexistenz von lokalisierten und delokalisierten optischen Moden in
einer Mikrokavita¨t stellt einen wichtigen Schritt auf dem Weg zu einer schaltbaren Kopplung
von zwei ra¨umlich getrennten Quantenpunkten durch ein optisches Feld dar. Damit bilden





Als Alternative zu dem in den Kapiteln 5 bis 7 behandelten II-VI-Materialsystem bietet sich
das GaN-System an, mit welchem ebenfalls eine Emission im blau-gru¨nen Spektralbereich
erreicht werden kann. Bisher hat dieses Materialsystem allerdings noch nicht die Reife
des II-VI-Materialsystems erreicht, so dass die Qualita¨t der Mikroresonatoren sowie die
Herstellung von Quantenpunkten und insbesondere deren Einbettung in eine Kavita¨t noch
eine Herausforderung darstellen.
Im Folgenden werden zuna¨chst die Eigenschaften der planaren Quantenpunkt-Mikrokavita¨ten
diskutiert, welche von Heiko Dartsch und Christian Tessarek am Institut fu¨r Festko¨rperphysik
hergestellt wurden (siehe Abschnitt 4.1.2 bzw. 4.1.2). Dabei wird die experimentell ermittelte
Reflektivita¨t der planaren Kavita¨t mit einer Simulationen derselben sowie dem entsprechen-
den PL-Spektrum verglichen.
Im zweiten Abschnitt erfolgen systematische Studien an monolithisch hergestellten InGaN-
Quantenpunkt-Sa¨ulenresonatoren, welche aus der planaren Probe prozessiert wurden. Dabei
werden sowohl die Abha¨ngigkeit der spektralen Lage der Moden vom Durchmesser der
Sa¨ulenresonatoren wie auch die versta¨rkte Auskopplung der Emission aus einzelnen Quan-
tenpunkten durch Mikrokavita¨ten untersucht.
8.1 Optische Eigenschaften der planaren Kavita¨t
Die im Folgenden untersuchte, monolithisch hergestellte Probe besteht aus einer GaN/AlInN-
Mikrokavita¨t mit 40 unteren und 20 oberen Bragg-Spiegelpaaren. Als aktives Material wurde
im Zentrum der GaN-λ-Kavita¨t eine Schicht aus InGaN-Quantenpunkten mit einer Dichte
von etwa 5 · 1010 cm-2 und Durchmessern im Bereich von 5 nm eingebettet [O5]. Die Herstel-
lung der Mikrokavita¨t und das Wachstum der InGaN-Quantenpunkte sind in Abschnitt 4.1.2
ausfu¨hrlich beschrieben.
In Abbildung 8.1 (a) ist die Reflektivita¨t der planaren Struktur im relevanten Spektralbereich
um das Stoppband von 2.30 eV bis 2.85 eV zu sehen. Der von Dr. C. Kruse mit einer limitier-
ten spektralen Auflo¨sung von 1 nm bei Raumtemperatur durchgefu¨hrten Messung ist eine von
Dr. K. Sebald mit Hilfe des CAMFR-Paketes [74, 75] errechnete Simulation gegenu¨bergestellt.
Dabei wurden fu¨r die Simulation mittels TEM erhaltene Schichtdicken sowie eine Brechungs-
indexdispersion von GaN [279] bzw. Al0.82In0.18N [280] aus der Literatur verwendet. Die
Absorptionsverluste der AlInN-Schichten wurden aus Ellipsometrie-Messungen an a¨hnlich
dicken Schichten ermittelt [280].
Die Simulation zeigt ein Stoppband von etwa 190meV Breite mit einer maximalen Reflekti-
vita¨t von knapp 95%. Aus der spektralen Lage bei 2.503 eV sowie der Breite der planaren
Resonanz von 7meV (FWHM) ergibt sich die Gu¨te der Kavita¨t zu Q=E/∆E=340. Ein Ver-
gleich mit der experimentell bestimmten Reflektivita¨t ergibt eine recht gute U¨bereinstimmung
fu¨r die Lage der Resonanz und die Oszillationen sowohl nieder- wie auch hochenergetisch des
Stoppbandes. Insbesondere bei den Oszillationen wird jedoch die geringe spektrale Auflo¨sung
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Abbildung 8.1: (a) Reflektivita¨t der planaren GaN-basierten Mikrokavita¨t gemessen bei
Raumtemperatur (durchgezogene Linie) sowie unter Beru¨cksichtigung der Absorption in
AlInN mittels Transfer-Matrix-Methode berechnete Reflektivita¨t (gestrichelte Linie). (b)
➭PL -Spektrum der planaren Kavita¨t mit der Kavita¨tsresonanz bei 2.546 eV (T=4K).
der Messung deutlich, welche die in der Simulation erkennbaren Doppelstrukturen nur noch
andeuten kann. Die gegenu¨ber der Simulation geringfu¨gig verminderte Reflektivita¨t der ex-
perimentellen Messung von 94% liegt vermutlich in zusa¨tzlichen Absorptionsverlusten neben
der Absorption in den AlInN-Schichten begru¨ndet. Die Ursache der gegenu¨ber der Simulation
verbreiterten Resonanz in der Messung basiert auf der relativ großen beleuchteten Fla¨che bei
der Makro-Reflexionsmessung, durch welchen u¨ber einen gro¨ßeren Probenbereich und damit
auch u¨ber leicht unterschiedliche spektrale Positionen der Kavita¨tsresonanz gemittelt wurde.
Ein Photolumineszenzspektrum der planaren Quantenpunktmikrokavita¨t ist in Abbildung
8.1 (b) gezeigt. Hierzu wurde die Probe mit einer Photonenenergie von 3.05 eV, welche weit
oberhalb der hochenergetischen Kante des Stoppbandes und knapp unterhalb der Bandkante
von GaN liegt, angeregt (T=4K). Messungen an einer Referenzprobe ohne Kavita¨t ergaben
eine na¨herungsweise gaußfo¨rmige Verteilung der Emission des Quantenpunktensembles mit
einer FWHM von 200meV zentriert um eine Energie von 2.7 eV, was mit der hier beobachte-
ten Verteilung u¨bereinstimmt. Die Photolumineszenz des Quantenpunktensembles im Bereich
von 2.6 eV bis 2.8 eV setzt sich aus einer U¨berlagerung vieler, spektral scharfer Emissionsli-
nien einzelner Quantenpunkte zusammen. Einige dieser Emissionslinien sind intensiv genug,
um einzeln aufgelo¨st zu werden, und besitzen eine Linienbreite im Bereich des spektralen
Auflo¨sungsvermo¨gens des experimentellen Aufbaus.
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Die PL-Intensita¨t der in die Mikrokavita¨t eingebetteten Quantenpunkte wird durch die Trans-
mission der Braggspiegel moduliert. So ist bei einer Energie von 2.546 eV die Emission durch
die Kavita¨tsresonanz mit einer spektralen Breite von 30meV zu erkennen, ausgeleuchtet
durch die niederenergetische Seitenbande des Quantenpunktensembles. Aufgrund der Tem-
peraturabha¨ngigkeit des Brechungsindex ist die Resonanz gegenu¨ber der Reflexionsmessung
bei Raumtemperatur um 43meV zu ho¨heren Energien verschoben.
Die hier fu¨r die planare monolithisch hergestellte Kavita¨t erzielten Q-Faktoren von 340 sind
zwar geringer als die Gu¨te in bisherigen Arbeiten zu Nitrid-basierten Mikrokavita¨ten, jedoch
wurden die bisherigen Arbeiten entweder in einem anderen Spektralbereich oder mit hybriden
Kavita¨ten durchgefu¨hrt. So wurden die Q-Faktoren von 2 800 fu¨r planare monolithische
AlInN/GaN-Mikrokavita¨ten im blauen Spektralbereich mit einem ho¨heren Indexkontrast
erzielt [195], wohingegen die ho¨chsten bisher berichteten Q-Faktoren von Nitrid-basierten
Mikrokavita¨ten von 6 400 fu¨r eine hybride Kavita¨t mit oberem dielektrischen Spiegel erreicht
wurden [281]. Zudem konnte bisher lediglich eine weitere Gruppe u¨ber die erfolgreiche Einbet-
tung von InGaN-Quantenpunkte in eine Kavita¨t berichten, welche jedoch ebenfalls hybride
Strukturen verwendete [282].
Mit den hier vorgestellten Untersuchungen konnten erstmals InGaN-Quantenpunkte in monoli-
thisch hergestellten Nitrid-basierten Mikrokavita¨ten nachgewiesen werden. Die spektrale Brei-
te der Quantenpunktemission war dabei nur durch das experimentelle Auflo¨sungsvermo¨gen
begrenzt. Damit bilden die dargestellten Ergebnisse einen wichtigen Schritt fu¨r die Un-
tersuchung von Kopplungspha¨nomenen im Bereich der Licht-Materie-Wechselwirkung an
Nitrid-basierten Mikrokavita¨ten.
8.2 Resonante Moden in Sa¨ulenresonatoren
Der aus der Simulation der Reflektivita¨t erhaltene Q-Faktor der planaren Kavita¨t von 340
ist viel versprechend fu¨r die Ausnutzung von Kopplungspha¨nomenen in Mikrokavita¨ten, mit
welchen z. B. eine Erho¨hung der Auskoppeleffizienz von einzelnen Quantenpunkten erreicht
werden kann. Um diese Kopplung zwischen Quantenpunktemission und Resonatormoden zu
studieren, wurden mithilfe der FIB-Prozessierung (siehe Kapitel 4.2) aus der planaren Probe
Sa¨ulenresonatoren mit Durchmessern im Bereich von 1.4 ➭m bis 3.6 ➭m strukturiert.
In Abbildung 8.2 sind die PL-Spektren von vier Sa¨ulenresonatoren in einem Bereich von
± 50meV um die spektrale Lage der Kavita¨tsresonanz des planaren Resonators aufgetragen.
Durch den dreidimensionalen optischen Einschluss in den Sa¨ulenresonatoren entwickeln sich
aus dem breiten Modenkontinuum der planaren Resonanz diskrete, spektral klar voneinander
getrennte Moden. Fu¨r den kleinsten Sa¨ulenresonator mit einem Durchmesser von 1.4 ➭m
liegt die Grundmode bei einer spektralen Position von 2.535 eV. Ho¨here Moden lassen sich
bei 2.556 eV sowie als Doppelpeak bei 2.588 eV ausmachen. Aus der spektralen Breite der
Grundmode von 9.1meV ergibt sich der Q-Faktor zu 280.
Ein Vergleich der spektralen Position der Grundmode zwischen Sa¨ulenresonatoren mit
unterschiedlichem Durchmesser zeigt die bekannte und von Formel 2.19 beschriebene Ver-
schiebung der Moden zu ho¨heren Energien bei abnehmendem Durchmesser. Die Zunahme des
freien Spektralbereichs zwischen den einzelnen Moden mit abnehmendem Durchmesser der
Kavita¨t konnte ebenfalls besta¨tigt werden. Den experimentellen Daten sind Berechnungen
der Transmission fu¨r die jeweiligen Sa¨ulenresonatoren gegenu¨ber gestellt (gestrichelte Linien).



































Abbildung 8.2: Gemessene PL-Spektren (durchgezogene Linie) und berechnete Transmissi-
onsspektren (gestrichelte Linie, Rechnung M. Florian) der GaN-basierten Sa¨ulenresonatoren
mit den angegebenen Durchmessern d bei T=4K.
M. Florian am Institut fu¨r Theoretische Physik der Universita¨t Bremen durchgefu¨hrt (Details
in [283]). Als Parameter fanden, wie bei der Simulation der Reflexion, die experimentell erhal-
tenen Daten fu¨r die Brechungsindexdispersion, die Absorptionskoeffizienten, die Schichtdicken
der DBR-Spiegel sowie die Durchmesser der Sa¨ulenresonatoren Verwendung. Die Berech-
nungen reproduzieren die experimentellen Ergebnisse hinsichtlich der Lage der einzelnen
Moden, des freien Spektralbereichs zwischen den Moden sowie des Intensita¨tsverha¨ltnisses
der Resonatormoden sehr gut. Das Gesamtspektrum ergibt sich aus der U¨berlagerung der
einzelnen, spektral verbreiterten Resonanzen und spiegelt den experimentell ermittelten
Gesamtverlauf der Photolumineszenzmessung wider. Bei dieser Gegenu¨berstellung ist jedoch
zu beachten, dass in die experimentell bestimmte Photolumineszenz sowohl das Transmissi-
onsspektrum der Kavita¨t wie auch die Kopplung des Quantenpunktensembles an die Moden
eingeht. Dadurch sind zwar die spektrale Lage der Moden, jedoch nicht ihre Intensita¨ten mit
den Simulationen vergleichbar.
Aus dem berechneten Transmissionsspektrum der fundamentalen Mode des Sa¨ulenresonators
mit einem Durchmesser von 1.4 ➭m la¨sst sich fu¨r die spektrale Breite (FWHM) ein Wert
von 6.6meV bestimmen. Zusammen mit der Lage der Mode bei 2.535 eV ergibt sich daraus
ein Q-Faktor von 380. Dieser Wert ist vergleichbar mit dem aus den Reflexionsspektren
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Abbildung 8.3: ➭PL-Spektrum eines Sa¨ulenresonators mit einem Durchmesser von
d=3.6 ➭m einschließlich der PL des InGaN-Quantenpunktensembles (durchgezogene Linie)
sowie die berechnete Transmission (gestrichelte Linie, Rechnung M. Florian) bei T=4K.
berechneten Wert und nur geringfu¨gig ho¨her als der experimentell bestimmte Q-Faktor.
Vergleicht man die Intensita¨ten der ho¨heren Moden fu¨r die verschiedenen Sa¨ulenresonatoren
aus Abbildung 8.2 miteinander, so fa¨llt eine im Vergleich zur Messung u¨berho¨hte Intensita¨t
bei den Berechnungen der Transmission auf. Einzige Ausnahme hiervon sind die beiden
ho¨heren Moden bei einer spektralen Position von 2.568 eV bzw. 2.577 eV des Sa¨ulenresonators
mit einem Durchmesser von 3.6 ➭m. Das Photolumineszenzspektrum dieses Sa¨ulenresonators
ist daher in Abbildung 8.3 u¨ber den erweiterten spektralen Bereich von 2.505 eV bis 2.8 eV
zusammen mit der berechneten Transmission dargestellt. Die entsprechenden u¨berho¨hten
und durch Pfeile gekennzeichneten Moden sind in der Messung von spektral scharfen
Emissionslinien u¨berlagert, welche auf die Kopplung der Emission einzelner Quantenpunkte
an diese Moden zuru¨ckgefu¨hrt werden ko¨nnen. Diese Kopplung bedingt eine versta¨rkte
Auskopplung der Emission aus den Quantenpunkten. Dementsprechend ist die Intensita¨t der
Emission im Vergleich zu Quantenpunkten mit einer spektralen Emission in der niederener-
getischen Seitenbande des Quantenpunktensembles um 2.61 eV deutlich u¨berho¨ht. Damit
stellen diese Messungen den ersten experimentellen Nachweis einer durch die Ankopplung
an Kavita¨tsmoden versta¨rkten Auskopplung fu¨r InGaN-Quantenpunkte in monolithischen
Nitrid-basierten Mikrokavita¨ten dar. Eine solche versta¨rkte Auskopplung der Quantenpunkt-
emission ist insbesondere fu¨r eine effiziente Lichterzeugung ein wichtiges Merkmal.
Die maximale Auskopplung der Quantenpunktemission ergibt sich fu¨r den Fall, dass der
Quantenpunkt einerseits ra¨umlich im Maximum des Lichtfeldes liegt und andererseits spektral
im Maximum der Mode emittiert. Die ra¨umliche Lage des Emitters liegt in prozessierten
Sa¨ulenresonatoren fest, der spektrale Abstand zwischen Kavita¨tsmode und Quantenpunkt
kann jedoch wie bereits in Abschnitten 2.4.1 und 6.2.2 dargestellt durch eine Variation
der Temperatur vera¨ndert werden. Aufgrund der mit zunehmender Temperatur geringer









































Abbildung 8.4: (a) Von einem Quantenpunkt spektral u¨berlagertes Spektrum zweier Moden
eines Sa¨ulenresonators mit einem Durchmesser von 1.98 ➭m fu¨r verschiedene Temperaturen
(Spektren vertikal verschoben). (b) Abha¨ngigkeit der Quantenpunktemission (Quadrate) sowie
der spektralen Lage der Kavita¨tsmode (Kreise) von der Temperatur. Die durchgezogene
Linie stellt eine Anpassung der QD-Emission nach Formel 2.3 mit den Fit-Parametern α =
(1.80±0.04) ·10−4 eV/K und (β = 208± 7)K sowie der Bandlu¨cke bei 0K von E0 = 2.585 eV
dar.
schiebung durch der Aktivierungsenergie des Quantenpunktes begrenzt, welche ein Maß fu¨r
die Temperaturstabilita¨t der Quantenpunktemission ist.
In Abbildung 8.4 (a) ist das Spektrum zweier Moden eines Sa¨ulenresonators mit einem
Durchmesser von 1.98 ➭m fu¨r verschiedene Temperaturen gezeigt. Neben den beiden Moden
ist auch die spektral scharfen Emissionslinie eines einzelnen Quantenpunktes bei etwa
2.585 eV (T=4K) zu sehen. Eine Erho¨hung der Probentemperatur von 4K (durchgezogene
Linie) auf 55K (gestrichelt) hat die erwartete spektrale Verschiebung der Quantenpunkt-
emission zur Folge. Obwohl die Resonatormode auch eine kleine spektrale Verschiebung
zeigt, besitzt die Quantenpunktemission aufgrund ihrer sta¨rkeren spektralen Verschiebung
bei 55K einen gro¨ßeren spektralen U¨berlapp mit der niederenergetischeren Kavita¨tsmode
als dies bei 4K der Fall war. Diese relative Verschiebung wird aus Abbildung 8.4 (b)
deutlich, in welcher die spektralen Positionen von Quantenpunktemission (Quadrate) und
fundamentaler Mode (Kreise) in einem Bereich von 4K bis 125K gegen die Temperatur
aufgetragen sind. Die durchgezogene Linie stellt eine Anpassung der Temperaturabha¨ngigkeit
der Quantenpunktemission mit dem theoretisch zu erwartenden Verlauf nach Varshni
(Formel 2.3) dar. Die Emissionslinie des Quantenpunktes konnte bis zu einer Temperatur
von 125K verfolgt werden, bei welcher die Emission nur noch als schwache Schulter auf
den Moden zu erkennen ist. Der sta¨rkeren Auskopplung der QD-Emission aufgrund der
zunehmenden Kopplung an eine Kavita¨tsmode steht jedoch eine Abnahme der QD-Emission
durch eine zunehmende thermische Anregung der Exzitonen und damit einhergehende
schwa¨chere Lokalisierung in den Quantenpunkten gegenu¨ber. Aufgrund des relativ großen
spektralen Abstandes zwischen Quantenpunktemission und Kavita¨tsmode von knapp 10meV
bei 4K ist eine Resonanz erst bei einer Temperatur von etwa 160K zu erwarten. Da die
Quantenpunktemission jedoch nur bis zu einer Temperatur von 125K verfolgt werden
konnte, war es nicht mo¨glich, die QD-Emission mit der Mode in Resonanz zu bringen. Die
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prinzipielle Mo¨glichkeit, die Emission eines einzelnen InGaN-Quantenpunktes innerhalb einer
monolithischen Nitrid-basierten Kavita¨t durch Temperatura¨nderung relativ zur spektralen
Position einer Kavita¨tsmode zu verschieben, konnte jedoch nachgewiesen werden. Durch eine
Optimierung des spektralen U¨berlapps zwischen Quantenpunktemission und Resonatormode
steht dem GaN-Materialsystem mit seinen spezifischen Vorteilen damit zuku¨nftig der gesamte
Bereich der Kavita¨ts-Quanten-Elektrodynamik offen.
8.3 Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurden erstmalig die optischen Eigenschaften von monolithisch hergestell-
ten GaN-basierten Mikroresonatoren mit einer aktiven Schicht aus InGaN-Quantenpunkten
systematisch untersucht. Dieses Materialsystem stellt damit eine Alternative zur Erzeugung
einer Emission aus einzelnen Quantenpunkten im blau-gru¨nen Spektralbereich zu den bisher
beschriebenen II-VI-basierten Mikrokavita¨ten dar.
Im ersten Abschnitt wurde die planare Probe hinsichtlich ihrer Reflektivita¨t und Photolu-
mineszenz charakterisiert. In ➭PL-Messungen konnten einzelne spektral scharfe Linien des
Quantenpunktensembles detektiert werden, welche aufgrund ihrer hohen Intensita¨t einzeln
aufgelo¨st werden konnten. Aus einem Vergleich der gemessenen Reflektivita¨t mit Simulationen
konnten fu¨r die planare Probe Q-Faktoren von 340 ermittelt werden.
Im zweiten Abschnitt wurden fu¨r Studien zu einer versta¨rkten Auskopplung aus den Quan-
tenpunkten Sa¨ulenresonatoren mit unterschiedlichen Durchmessern hergestellt. Fu¨r diese
Sa¨ulenresonatoren konnten, in U¨bereinstimmung mit Simulationen, die charakteristischen
Abha¨ngigkeiten der spektralen Position der Moden vom Durchmesser nachgewiesen und
experimentell ein maximaler Q-Faktor vom 280 bestimmt werden.
Fu¨r spektral in eine Mode der Sa¨ulenresonatoren emittierende Quantenpunkte konnte eine
deutlich u¨berho¨hte Auskopplung beobachtet werden. Zudem wurde die Mo¨glichkeit demons-
triert, den spektralen U¨berlapp zwischen Quantenpunktemission und Kavita¨tsmode durch
eine Anpassung der Temperatur zu optimieren, wobei die Quantenpunktemission bis zu einer
Temperatur von 125K verfolgt werden konnte. Damit steht die Temperaturstabilita¨t in guter
U¨bereinstimmung mit ebenfalls am Institut fu¨r Festko¨rperphysik der Universita¨t Bremen
durchgefu¨hrten Elektrolumineszenzmessungen an einzelnen InGaN-Quantenpunkten [284].
Insgesamt wurden in diesem Kapitel erstmalig die spektralen Eigenschaften von monolithisch
hergestellten Sa¨ulenresonatoren mit einer aus InGaN-Quantenpunkten bestehenden aktiven
Schicht vorgestellt. Die gezeigte Erho¨hung der Auskoppeleffizienz der Emission einzelner
InGaN-Quantenpunkte durch monolithische Mikroresonatoren ist ein wichtiger Grundstein





In dieser Arbeit wurde gezeigt, wie sich durch den Einsatz von Mikroresonatoren die Licht-
Materie-Wechselwirkung und damit auch das Emissionsverhalten von Quantenfilmen oder
Quantenpunkten gezielt vera¨ndern la¨sst. Dazu wurde die Emission aus Mikrokavita¨ten so-
wohl fu¨r planare Resonatoren mit eindimensionalem optischen Einschluss wie auch fu¨r Mi-
krosa¨ulenresonatoren mit dreidimensionalem optischen Einschluss untersucht. Das fu¨r die
Strukturierung der planaren Kavita¨t gewa¨hlte Verfahren des fokussierten Ionenstrahla¨tzens
ermo¨glicht die Herstellung von Sa¨ulenresonatoren mit frei wa¨hlbarer Geometrie. Auf diese
Weise konnten durch entsprechend gewa¨hlte Sa¨ulenquerschnitte sowohl die Polarisation der
Emission aus einzelnen Quantenpunkten kontrolliert wie auch die Kopplung der optischen
Felder von zwei zirkularen Sa¨ulenresonatoren ermo¨glicht werden.
Die optische Charakterisierung erfolgte mittels ➭-Photolumineszenzspektroskopie (➭PL), wel-
che eine Untersuchung der Proben mit einer ra¨umlichen Auflo¨sung von deutlich unterhalb
einem Mikrometer erlaubt. Durch eine geringfu¨gige Vera¨nderung des Messaufbaus wurden
zudem die interne Intensita¨tsverteilung des optischen Feldes in den Mikrokavita¨ten wie auch
die Dispersionsrelationen der Polaritonen und des Kavita¨tsphotons experimentell zuga¨nglich.
Da fu¨r zuku¨nftige optische Bauteile eine Emission im blau-gru¨nen Spektralbereich sowie ein
Betrieb bei Raumtemperatur erstrebenswert ist, wurden die in dieser Arbeit pra¨sentierten
Untersuchungen an Mikrokavita¨ten auf Basis der breitlu¨ckigen Halbleiter ZnSe und GaN
durchgefu¨hrt, welche fu¨r die hohe Temperaturstabilita¨t ihrer exzitonischen Emission bekannt
sind.
Zuna¨chst wurden die optischen Eigenschaften monolithisch hergestellter oberfla¨chenemit-
tierender Vertikalresonatoren (VCSEL) mit drei ZnSe-Quantenfilmen als aktiver Schicht
pra¨sentiert, welche unter Raster- und Transmissionselektronenmikroskopie eine nahezu de-
fektfreie Querschnittsfla¨che aufweisen. Eine optische Charakterisierung eigens prozessierter
Sa¨ulenresonatoren ergab Q-Faktoren von bis zu 3 450. Durch anregungsdichteabha¨ngige PL-
Messungen konnte erstmals fu¨r monolithische ZnSe-Quantenfilm VCSEL eine stimulierte
Emission gezeigt werden. Zu der bei T=4K bestimmten Laserschwelle von 5 pJ korre-
spondiert eine Energiedichte von 0.16mJ/cm2, welche mit den von Feltin et al. fu¨r eine
InGaN/GaN-Mikrokavita¨t erzielten Werten von 0.2mJ/cm2 vergleichbar ist [268]. Zwar wur-
den die Messungen an den Nitrid-Proben bei Raumtemperatur durchgefu¨hrt, allerdings wurde
auch eine hybride Kavita¨t mit oberem dielektrischen Spiegel verwendet.
Aufgrund der Struktur der epitaktisch hergestellten Proben existieren Bereiche, in welchen
durch Reflexionsmessungen die fu¨r den Bereich der starken Kopplung charakteristischen
Reflexionsminima des unteren und oberen Polaritons nachgewiesen wurden. Fu¨r diese erstma-
ligen Nachweis der starken Kopplung in monolithischen ZnSe-Quantenfilm-Mikrokavita¨ten
ließ sich aus den spektralen Positionen der Reflexionsminima eine Rabi-Aufspaltung von
19meV ermitteln. Diese fu¨r drei Quantenfilme große Rabi-Aufspaltung, welche in guter
U¨bereinstimmung mit Simulationen und Literaturwerten steht, zeigt die Vorteile von ZnSe-
Quantenfilmen gegenu¨ber dem GaAs-Materialsystem, in welchem lediglich eine wesentlich
geringere Rabi-Aufspaltung erreicht wird. Durch Messungen im k-Raum konnte die typische
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Dispersionsrelation der Polaritonen sowohl durch Reflexions- wie auch durch PL-Messungen
gezeigt werden, was die starke Kopplung besta¨tigt. Berechnungen auf Basis eines Zwei-
Oszillator-Modells konnten die Dispersionsrelationen von oberem und unterem Polariton
gut reproduzieren. Eine Variation der Pulsenergie zeigte zudem an der spektralen Position
des unteren Polaritons einen u¨berlinearen Anstieg der PL-Intensita¨t. Eine weitere Erho¨hung
der Anregungsleistung fu¨hrte zu einem Zusammenbrechen der starken Kopplung und einem
U¨bergang in den Bereich der schwachen Kopplung, welcher mit dem Einsetzen von photoni-
schem Lasing an der spektralen Position des Kavita¨tsphotons einher ging.
Des Weiteren wurden in dieser Arbeit zwei Mo¨glichkeiten dargestellt, mit welchen die Polari-
sationsentartung der Moden in Mikrokavita¨ten aufgehoben werden kann. Da die Emissionseffi-
zienz eines Quantenpunktes bei Kopplung an eine Resonatormode wesentlich ho¨her ist, wirkt
sich der Polarisationszustand einer Mode direkt auf den Polarisationszustand der aus der
Kavita¨t ausgekoppelten Quantenpunktemission aus. Auf diese Weise lassen sich polarisierte
Einzelphotonenquellen realisieren, welche fu¨r Anwendungen in der Quanteninformationsver-
arbeitung und -kryptographie eine Schlu¨sselrolle spielen.
Zum einen konnte in zirkularen ZnSe-basierten Mikrokavita¨ten eine Aufspaltung der funda-
mentalen Mode von bis zu 440 ➭eV erreicht werden, was einen Polarisationsgrad von u¨ber
82% bedingte. Verschiedene experimentelle Hinweise deuten auf eine interne Verspannungen
als mo¨gliche Ursache fu¨r die Modenaufspaltung hin. Diese Vermutung konnte durch eine
theoretische Abscha¨tzung bekra¨ftigt werden.
Zum anderen wurden elliptische Sa¨ulenresonatoren aus der planaren Probe prozessiert, mit
welchen bei einer Elliptizita¨t von 0.76 an Quantenfilmproben eine maximale Modenaufspal-
tung von 4.5meV erreicht wurde. Diese gro¨ßte fu¨r II-VI Mikrokavita¨ten berichtete Moden-
aufspaltung fu¨hrte zu einem Polarisationsgrad von u¨ber 98% an der spektralen Position der
beiden orthogonal zueinander polarisierten Komponenten der fundamentalen Mode. Im Fall
von Quantenpunktproben konnte erstmals fu¨r monolithische ZnSe-basierte Mikrokavita¨ten
die spektral scharfe Emissionslinie eines einzelnen Quantenpunktes durch zwei orthogonal
polarisierte Moden geschoben werden. Auf diese Weise wurde der Polarisationsgrad der Quan-
tenpunktemission von 61% in x-Richtung bis maximal 60% in y-Richtung polarisiert variiert.
Zusammen mit dem fu¨r eine Quantenpunktemission maximal ermittelten Polarisationsgrad
von 85% sind diese Ergebnisse ein wichtiger Schritt auf dem Weg zu einer bei Raumtempe-
ratur betreibbaren Einzelphotonenquelle mit wa¨hlbarem Polarisationszustand.
Im siebten Kapitel wurden zwei zirkulare Sa¨ulenresonatoren miteinander in Verbindung
gebracht und dadurch deren optische Felder gekoppelt. Diese Kopplung fu¨hrt zu einer spek-
tralen Aufspaltung der von isolierten Sa¨ulenresonatoren bekannten Moden, wodurch neu-
artige optische Zusta¨nde entstehen. Wie durch eine Vera¨nderung des Abstands der beiden
Sa¨ulenresonatoren gezeigt wurde, ha¨ngt die Sta¨rke der spektralen Aufspaltung bei diesen als
photonische Moleku¨le bezeichneten Systemen entscheidend von der Kopplungssta¨rke zwischen
den Sa¨ulenresonatoren ab.
Eine Analyse der Abstrahlcharakteristik im Fernfeld ermo¨glichte es, die interne Verteilung des
optischen Feldes in den photonischen Moleku¨len ra¨umlich abzubilden. Durch eine entsprechen-
de Darstellung der Modencharakteristik in elliptischen Sa¨ulenresonatoren konnte fu¨r diese
erstmals eine Analogie zur Feldverteilung der photonischen Moleku¨le hergestellt werden. Diese
Erkenntnis erlaubt eine alternative Betrachtungsweise der elliptischen Sa¨ulenresonatoren als
System aus zwei gekoppelten zirkularen Sa¨ulenresonatoren. Im Unterschied zu den photoni-
schen Moleku¨len ist in elliptischen Sa¨ulenresonatoren die Kopplung aufgrund des breiteren
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Verbindungsstegs jedoch wesentlich sta¨rker ausgepra¨gt. Sowohl fu¨r die photonischen Mo-
leku¨le, wie auch fu¨r die elliptischen Sa¨ulenresonatoren konnte die experimentell bestimmte
Modenverteilung durch Simulationen besta¨tigt werden. Dabei wurde fu¨r die photonischen
Moleku¨le, wie erstmals auch fu¨r die elliptischen Sa¨ulenresonatoren eine Analogie der op-
tischen Moden zur Elektronendichteverteilung eines zweiatomigen Moleku¨ls hergestellt. Auf
diese Weise lassen sich die optischen Moden durch die bekannte Elektronendichteverteilung
der jeweiligen Moleku¨lorbitale beschreiben. Da sich die optischen Moden teilweise u¨ber das
gesamte photonische Moleku¨l erstrecken, ist u¨ber eine Ankopplung an das optische Feld
eine Kopplung von ra¨umlich mehrere Mikrometer voneinander entfernten Quantenpunkten
denkbar. Eine solche, im Idealfall schaltbare, Kopplung zwischen Quantenpunkten ist ein
weiteres wichtiges Grundelement fu¨r die Quanteninformationsverarbeitung.
Fu¨r ein asymmetrisches photonisches Moleku¨l mit unterschiedlichen Durchmessern der bei-
den zirkularen Sa¨ulenresonatoren konnte die Koexistenz von lokalisierten und delokalisierten
Zusta¨nden, wie sie fu¨r das Adressieren eines Quantenpunktes notwendig ist, erstmalig durch
eine ra¨umliche Darstellung der optischen Moden nachgewiesen werden.
Als Alternative zum II-VI-Materialsystem wurde eine GaN-basierte Mikrokavita¨t mit einer
eingebetteten aktiven Schicht aus InGaN-Quantenpunkten vorgestellt, welche sich ebenfalls
fu¨r eine Emission im blau-gru¨nen Spektralbereich eignet.
An dieser Struktur konnte unter optischer Anregung erstmals fu¨r eine monolithisch hergestell-
te Mikrokavita¨t die Emission aus einzelnen InGaN-Quantenpunkten nachgewiesen werden.
Ein Vergleich mit Simulationen ließ eine Abscha¨tzung des Q-Faktors der planaren Kavita¨t
von 340 zu.
Durch die Strukturierung von Sa¨ulenresonatoren konnte ein dreidimensionaler optischer Ein-
schluss erreicht werden, welcher sich in der Ausbildung von diskreten Moden a¨ußerte. Fu¨r die
Fundamentalmode konnte ein experimentell bestimmter Q-Faktor von 280 ermittelt werden.
Sowohl die spektrale Position, deren Abha¨ngigkeit vom Sa¨ulendurchmesser wie auch die rela-
tiven Intensita¨ten der verschiedenen Moden konnten durch Simulationen der Transmission
von M. Florian besta¨tigt werden.
Fu¨r Quantenpunkte, welche spektral in Resonanz zu einer Kavita¨tsmode emittieren, konn-
te im Vergleich zu in Leckmoden emittierenden Quantenpunkten eine deutlich u¨berho¨hte
Auskoppeleffizienz festgestellt werden. Bei optischer Anregung wurde die Emission eines
einzelnen InGaN-Quantenpunktes bis zu einer Temperatur von 125K verfolgt, was in guter
U¨bereinstimmung mit Elektrolumineszenzmessungen steht.
Die optischen Eigenschaften der hier vorgestellten Nitrid-basierten Kavita¨ten sind zwar noch
nicht mit den II-VI-VCSEL-Strukturen vergleichbar. Dennoch wurde mit dem erstmaligen
Nachweis monolithisch eingebetteter optisch aktiver InGaN-Quantenpunkte und insbesondere
der versta¨rkten Auskopplung der Quantenpunktemission durch eine vera¨nderte Licht-Materie-
Wechselwirkung ein wichtiger Grundstein fu¨r weitergehende Studien im Nitrid-Materialsystem
gelegt.
Zusammenfassend belegen die Ergebnisse dieser Arbeit das hohe Potential von Halbleitermi-
krokavita¨ten, durch welche sich je nach Kavita¨tsgeometrie die optische Zustandsdichte derart
vera¨ndern la¨sst, dass sich unterschiedlichste Effekte im Bereich der schwachen und starken
Kopplung studieren und ausnutzen lassen.
Diese Arbeit hat damit einen wichtigen Beitrag zur Beantwortung der in der Einleitung
aufgeworfenen Fragestellungen der Kavita¨ts-Elektrodynamik geliefert. Allerdings ergeben
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sich aus den vorgestellten Ergebnissen auch neue Fragestellung, so wa¨re als na¨chster Schritt
eine U¨berpru¨fung der Einzelphotonenemission der polarisiert emittierenden Quantenpunkte
interessant. Hierzu ko¨nnte mit einem Hanbury-Brown und Twiss-Versuchsaufbau die Au-
tokorrelation fu¨r den maximalen Polarisationsgrad der Photonen in x- und in y-Richtung
bestimmt werden. Dieser erlaubt eine quantitative Aussage u¨ber das Emissionsverhalten der
Quantenpunkte im Fall der polarisierten Emission.
Eine Prozessierung von photonischen Moleku¨len mit jeweils einem Quantenpunkt im Zentrum
der beiden Sa¨ulenresonatoren ist hinsichtlich weiterer Studien zur Kopplung dieser Quanten-
punkte u¨ber das optische Feld sehr interessant. Methoden zur Abstimmung der ra¨umlichen
Lage der Mikrokavita¨t auf die Position der Quantenpunkte wurden bereits erfolgreich de-
monstriert [210–213], womit einer solchen Strukturierung nichts mehr im Wege steht.
Durch den Nachweis der starken Kopplung in monolithischen ZnSe-Quantenfilm-VCSELn
wurde in dieser Arbeit die Grundlage fu¨r weitere Untersuchungen im Bereich der starken
Kopplung und insbesondere des polaritonischen Lasings gelegt. Hierfu¨r wa¨re eine Integration
von ein bis zwei weiteren Quantenfilmen in eine ansonsten identische Mikrokavita¨t sehr inter-
essant. Da sich die Polaritonendichte mit zunehmender Anzahl an Quantenfilmen ebenfalls
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